FTER BAND 


Einleitung 


r eine genauere Untersuchung des elektrischen 
schlagsvorganges ist insbesondere eine ein- 
e Trennung von Wärme- und Felddurchschlag 
dig. Wir haben in einer Anzahl vorangegan- 
Arbeiten [1], [2], [3] darauf hingewiesen, daß 
blche Unterscheidung beim CdS besonders ein- 
‘t, da hier die Möglichkeit besteht, durch Wahl 
interschiedlichen optischen Anregungsdichte die 
ntration von Leitungselektronen in weiten Be- 
zu ändern, ohne die Temperatur des Prüflings 
iieren. 

i den seinerzeit angegebenen Untersuchungen 
sich, daß mit abnehmender Leitfähigkeit die 
schlagsspannung! zunächst monoton zunimmt, 
edoch gegen eine obere Grenze strebt und diese 
bei weiterer Abnahme der Leitfähigkeit nicht 
hreiten kann. Diese obere Grenze haben wir 
Felddurchschlag zugeordnet. Tritt der Durch- 
hingegen bei einer geringeren Spannung auf, so 
s sich um einen Wärmedurchschlag handeln. 
gibt noch einmal eine Meßkurvenschar wieder, 
r dieser Übergang vom Wärme- zum Felddurch- 
besonders deutlich wird. 


Im Bereich hoher Leitfähigkeiten, Kurve 1—4 
bb. 1, bewirkt allein der von WAGNER [4] und 
»pn recht genau studierte Mechanismus des 
elspiels zwischen einer Jouleschen Erwärmung 
er dadurch bedingten Änderung der Leitfähig- 
die gemessene Stromspannungscharakteristik. 
Mechanismus der ‚„elektrisch-thermischen An- 
“ führt dann, wenn die zugeführte elektrische 
ng groß genug ist, schließlich zur Wärme- 
ung. Es handelt sich hier offenbar um einen 
Wärmedurchschlag (vgl. [3]). 


Hat der Prüfling nur eine sehr kleine elektrische 
higkeit, so reicht auch bei hohen Feldstärken 
geführte elektrische Leistung nicht aus, um den 
g merklich zu erwärmen. Die angelegte Span- 
kann daher weiter erhöht werden bis eine rein 
sche Anregung von Elektronen z.B. durch Feld- 
on oder Stoßionisation eintritt. Das sind Pro- 
die sehr steil mit dem Feld zunehmen (vgl. die 
rven 7—9 der Abb. 1)?. 


s wird im folgenden stets eine gleiche geometrische An- 
g der Elektroden vorausgesetzt, so daß der Vergleich 
chschlagsspannungen sinnvoll ist. Eine Angabe von 
chlagsfeldstärken erfolgt nicht, da infolge von Feld- 
bgenitäten (vgl. [6] und [12]) eine aus rein geometrischen 
ngen in üblicher Weise erhaltene Feldstärke nicht 
L ist. 
iese Meßkurven 7 bis 9 wurden erhalten, indem ein 
Widerstand (R>5MQ) in Serie zum Prüfling ge- 
it wurde. 
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HEFT 6 


Vorprozesse des elektrischen Durchschlags an CdS-Einkristallen 


Von KARL WoLFr@AnG BÖER und Urrıch KÜmMEL 
Mit 5 Textabbildungen 
(Eingegangen am 10. Februar 1960) 


Die Meßkurven 7—4 der Abb. 1 unterscheiden sich 
in so charakteristischer Weise von den Meßkurven 
7—9 derselben Abbildung, daß in diesem Falle eine 
Trennung von Wärme- und Felddurchschlag augen- 
fällig ist. 


0 2 4 6 8 l 72 10° V 


Abb. 1. Stromspannungscharakteristiken eines CdS-Einkristalls.. Schar- 

parameter ist die Lichtintensität. Von I bis 9 abnehmende Lichtintensität. 

Es sind 2 Hyperbeln konstanter Leistung eingezeichnet. Die Kreise geben 
die Bereiche an, in denen der Kristall durchschlägt 


Diese übersichtliche Nebeneinanderstellung unter- 
schiedlicher Vorgänge darf jedoch nicht dazu führen, 
die Beschreibung des Durchschlags unberechtigt weit 
zu vereinfachen. 


Felddurehsehlag im stabilisierten Fall 


Zur Erläuterung soll auf den rein elektrischen 
Durchschlag noch etwas genauer eingegangen werden: 

Abb. 2 zeigt eine Stromspannungscharakteristik 
eines CdS-Einkristalls im Bereich des Felddurch- 
schlags (also bei einer sehr geringen optischen An- 
regung). Bei den in Abb. 2 angegebenen Messungen 
handelt es sich um solche im stabilisierten Fall, d.h. 
durch Vorschalten eines regelbaren Schutzwider- 
standes wurde eine vorzeitige Materialzerstörung ver- 
hindert. Diese Stabilisierung ist offenbar recht ähnlich 
einer solchen bei einer Gasentladung. Sie gestattet ein 
stationäres Ausmessen der in Abb. 2 wiedergegebenen 
Stromspannungscharakteristik auch in solchen Be- 
reichen, in denen der differentielle Widerstand negativ 
wird. 

Obwohl sich dieser stabilisierte Fall vom nicht 
stabilisierten® beträchtlich unterscheiden kann, ist es 
doch sehr nützlich, an ihm die auftretenden Prozesse 
etwas genauer zu studieren. Nach einem Ohmschen 
Anfangsteil der Stromspannungscharakteristik nimmt 


3 Bekanntlich ändert sich dieses Bild im nicht stabilisierten 
Fall insofern, als beim rein elektrischen Durchschlag sehr 
kurzzeitig ablaufende Anregungsprozesse die Einstellung eines 
thermischen Gleichgewichts verhindern. 
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Abb. 2. Stromspannungscharakteristik eines CdS-Einkristalls 
im stabilisierten Fall 


Abb. 3a. Durchlicht-Photographie eines CdS-Einkristalls in monochroma- 
tischem Licht bei einer Wellenlänge von 500 my. Die ringförmig um die 
untere Elektrode (Kathode) sichtbare Verdunkelung gibt den Bereich hohen 


Feldes wieder (Aufnahme mit Hilfe elektro-optischer Effekte) 


Abb. 3b. Durchlicht-Photographie eines CdS-Einkristalls wie 3a. 


kanalförmige Verdunkelung zwischen den Elektroden gibt den Bereich 
besonders hoher Stromdichte wieder (Aufnahme mit Hilfe elektro-thermo- 


optischer Effekte) 


der Strom mit wachsender angelegter Spannung sehr 
rasch’zu. Hier setzt eine elektrische Anregung ein, die 
zu einer steil mit der angelegten Spannung wach- 
senden Vermehrung der Leitungselektronen führt. 


angewandte ' 


Solange man den Strom auf genügend kleine V4 
begrenzt (durch Wahl eines genügend großen St 
sierungswiderstandes), kann im Kristall keine 
wärmung festgestellt werden!t. 

Bei höheren Strömen wird dann eine hom 
Erwärmung des gesamten Kristalls bemerkbar. 
zunehmender Erwärmung wird die am Kristal" 
gende Spannung kleiner [5]. Hier übernimmt ir 
nehmendem Maße die elektrisch-thermische Änre 
die Schaffung von Leitungselektronen, während c 
bar der Anteil der rein elektrischen Anregung an! 


Hier ist die homogene Erwärmung des gesar 
Kristalls in eine kanalförmige Erwärmung zwis' 
den Elektroden umgeschlagen. Dieser Vorgang ist 
Hilfe elektro-optischer Effekte [6], [7] besonders i 
sichtbar zu machen. | 

Abb. 3a zeigt den Feldverlauf bei kleinen Strön 
Das Feld ist stark inhomogen; es hat seine maxim 
Werte in einem ringförmig der Kathode vorgelage? 
Bereich und zeigt in seiner räumlichen Anordır 
gewisse Ähnlichkeit mit dem Kathodenfall «© 
Niederdruckgasentladung. Eine Erwärmung des F' 
lings wird bei diesen Stromdichten nicht bemerk" 


Bei mittleren Stromdichten überlagert sich di: 
Erscheinung eine räumlich homogene Erwärmung: 
Gesamtkristalls. Mit wachsendem Strom nimmt © 
Verdunkelung mehr und mehr zu, der Kristall erw& 
sich immer stärker, und schließlich springt das” 
zu dem in Abb. 3b angegebenen kanalförmigen - 
sehen um. In dem Kanal liegt die Temperatur” 
mehr als 500° über der der nicht verdunkelten 
reiche des Kristalls. Eine weitere Erhöhung des Sı 
mes bewirkt ein weiteres Absinken der am Kril 
liegenden Spannung, wobei jedoch die vom Krirl 
aufgenommene Leistung i. a. monoton steigt. B 
Erreichen der kritischen Leistung tritt dann eine" 
terialzerstörung durch Verdampfen und chemische © 
setzung ein. Die zerstörende Endphase des Du’ 
schlags hat stattgefunden. 

Aus diesem experimentell gefundenen Verha‘ 
ist also ersichtlich, daß im stabilisierten Fall der \ 
gang des Felddurchschlages in vier Phasen einget 
werden muß: 


. 

l. Eine rein elektrische Anregung, die eine 4 
Zündung der Folgeprozesse ausreichende Anzahl © 
ge schafft. \ 


. Durch die erhöhte Stromträgerkonzentra” 
ae Ser Kristall homogen erwärmt. Es werden dıs 
die Erwärmung en Stromträger g geschaffer? 


3. Die homogene Erwärmung schlägt in eine 
nalförmige Erwärmung um. Der - dominierende Pro: 
der Stromträgererzeugung ist nur noch die elektris 
ther mische Anregung. Die am Kristall liegende Sp 


1 Die verwandte Meßmethode der Verschiebung der 0: 
schen Absorptionskante als Funktion der Temperatur’ 
stattete in der benutzten Versuchsanordnung den Nachv 
einer Temperaturdifferenz von 1° (vgl. [6)). 
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„list beträchtlich unter die für die Feldanregung 
the Spannung abgesunken. 

Die kritische Leistung wird erreicht, der Kristall 
‚othermisch durch Verdampfung oder chemische 
‚stzung im heißen Durchschlagskanal zerstört. 


Wärmezerstörung 


wohl die Wärmezerstörung zunächst vom 
vkalischen Standpunkt nicht besonders interessant 
in scheint, lohnt es sich doch, auch zu diesem 
t einige Überlegungen anzustellen. Gerade am 
\aiumsulfid kann man nämlich studieren, daß eine 
Ice Zerstörung keineswegs so schlagartig erfolgt, 
eman zunächst annehmen möchte. Abb. 4 liefert 
. einen ersten Hinweis. Wird nämlich der Strom 
ı den Kristall soweit erhöht, daß eine beträcht- 
Erwärmung stattfindet, so ist die erste Strom- 
nungscharakteristik nicht mehr reversibel zu 
messen. Die Leitfähigkeit des Kristalls hat sich 
zischen erhöht, die für die rein elektrische An- 
eng kritische Spannung hat sich erniedrigt. Im 
rsall sind offensichtlich irreversible Änderungen 
treten. Man könnte hier bereits an „das Ein- 
n einer Zerstörung‘ des Kristalls denken. 


enauere Untersuchungen des Einflusses einer 
eiperung auf die elektrischen Eigenschaften eines 

alls zeigten, daß hierdurch Terme in der ver- 
yinen Zone geschaffen werden, die eine Leitfähig- 
I, sowie eine Abnahme der für den Feld- 
whschlag kritischen Spannung bewirken (vgl. [8], 
110). 

ie Höhe der Temperungstemperatur, in diesem 
ae also die Höhe des maximalen Stromflusses durch 
e Kristall, geben dabei ein Maß für die Größe des 

h die Temperung erzeugten Effektes der Ände- 
3 des Termspektrums in der verbotenen Zone. 


Ws weiterer Erhöhung der Stromdichte kann auch 
tabilisierten Fall eine chemische Zersetzung bzw. 
ii Schmelzen oder eine Verdampfen im Innern der 
aalförmigen Erwärmungszone schließlich eine ma- 
kopische Zerstörung des Kristalls bewirken. Ein 
)rchschlagskanal wird sichtbar. 
Da sich die Erwärmung auf einen räumlich eng be- 
nzten Kanal beschränkt, treten im Innern des Prüf- 
N beträchtliche mechanische Verspannungen auf, 


t 


li man direkt mikroskopisch beobachten kann HN 
3, einem schnellen Aufheizen des Durchschlagskanals 
(änen diese mechanischen Spannungen zu Riß- 
jitungen im Inneren des Prüflings führen. 

Dies ist insbesondere dann zu erwarten, wenn die 
lekte Umgebung des heißen Kanals noch unter der 
i den Übergang vom spröden in den plastischen 
stand charakteristischen Temperatur bleibt. Diese, 
rolge der mechanischen Verspannung auftretenden 

5Se, die bei kristallinem Material bevorzugt entlang 
vn Spaltebenen verlaufen, tragen sehr wahrscheinlich 

'm Felddurchschlag! einen wesentlichen Anteil am 

schehen. Nach ihrer Ausbildung können entlang der 

ch sie hervorgerufenen inneren Oberflächen Gleit- 
ladungen stattfinden und die elektrische Verbin- 

g zwischen den Elektroden herstellen. 


1 Gerade beim Felddurchschlag muß mit einem sehr schnel- 
Br leizen räumlich eng begrenzter Gebiete gerechnet 
en. 


Diese Vermutung läßt sich in gewissem Umfange 
an CdS-Einkristallen bestätigen. Belastet man näm- 
lich einen solchen Kristall möglichst kurzzeitig bis kurz 
unterhalb der kritischen Leistung, so zeigt er danach 
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Abb. 4. Stromspannungscharakteristik eines CdS-Einkristalls im stabili- 
sierten Fall (bei Erhöhung und Erniedrigung der Spannung gemessen) 


von den Elektroden ausgehend senkrecht zur Riefe- 
lung submikroskopische Risse, die mit Hilfe elektro- 
optischer Effekte sichtbar gemacht werden können. 
Diese Risse wirken als nadelförmige Verlängerung der 


be 7 RN Fe er ER Mr 2 
Abb. 5. Durchlieht-Photographie eines Cd$-Einkristalls wie Abb. 3. Durch 
Vorbelastung haben sich senkrecht zu den Kristallriefen, von den Elek- 
troden ausgehend, Risse gebildet, zwischen denen das Gebiet hoher Strom- 
dichte verläuft (Aufnahme mit Hilfe elektro-thermo-optischer Effekte) 


Elektroden und zeigen nach stärkerer elektrischer Be- 
lastung deutlich Spuren thermischer Zerstörung. Sie 
sind dadurch besserleitend geworden und bei einer 
erneuten elektrischen Belastung bildet sich der Durch- 
schlagskanal jetzt zwischen diesen Rissen aus (vgl. 


Abb. 5). 
Zusammenfassung 


Man kann den elektrischen Durchschlag am Cds 
in der folgenden Weise beschreiben: 


a) Wärmedurchschlag 


Eine am Prüfling liegende Spannung bewirkt einen 

_ Stromfluß, der zunächst zu einer räumlich weitgehend 

homogenen Aufheizung des Materials führt. Bei einer 
16 
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weiteren Spannungserhöhung bildet sich schlagartig 
eine inhomogene Aufheizung entlang eines Kanals 
zwischen den Elektroden aus. Je nach der Höhe der 
angelegten Spannung, also je nach Größe des fließen- 
den Stromes, d.h. Höhe der Temperatur in diesem 
Kanal, können bereits mehr oder weniger starke ir- 
reversible Veränderungen im Prüfling auftreten, die 
schließlich zu einer Materialzerstörung infolge Ver- 
dampfung oder chemischer Zersetzung ausarten. 


b) Felddurchschlag 


Ist die Isolationsfähigkeit des Materials groß genug, 
so daß es infolge des kleinen Stromes nicht zu einer 
merklichen Temperaturerhöhung kommt, so kann die 
an den Kristall gelegte Spannung weiter erhöht 
werden, bis mit wachsender angelegter Spannung jetzt 
ein neuer stromträgervermehrender Prozeßt, die rein 
elektrische Anregung einsetzt. Diese Anregung kann 
als eine Art Zündprozeß für den zuvor beschriebenen 
Wärmedurchschlag aufgefaßt werden. Die rein elek- 
trische Anregung begrenzt die an die Kristallelek- 
troden anlegbare Spannung auf einen maximalen 
Wert, die für den Felddurchschlag kritische Spannung. 
Der Felddurchschlag ist daher im stabilisierten Fall als 
Folgeprozeß eines Wärmedurchschlages auf eine rein 
elektrische Anregung aufzufassen. 


Diese Überlegungen gelten zunächst nur für den 
stabilisierten Fall. Eine solche Stabilisierung kann 
in der Natur bei inhomogenen Medien oder inhomo- 
gener Feldverteilung automatisch auftreten und bedarf 
dann keines äußeren Serienwiderstandes. 

Im nicht stabilisierten Fall laufen die beschriebenen 
Prozesse infolge ihrer unterschiedlichen Zeitkonstan- 


! Dieser Prozeß kann räumlich begrenzt an Bereichen be- 
sonders hoher Feldstärke beginnen (vgl. [12]). 


Spektroskopische Bestimmung des Materialtransportes im Vordurcehbruchsstadium 
des Hochvakuumdurehsehlags * 
Von STEPHAN SCHWABE 
Mit 8 Textabbildungen 
(Eingegangen am 17. Januar 1960) 


Einleitung 


Die Spannungsabhängigkeit der Ströme, die dem 
Hochvakuumdurchbruch vorausgehen, wurde von ver- 
schiedenen Autoren gemessen und diese Ströme über- 
einstimmend als Feldemissionsströme nachgewiesen 
[1] bis [4]. Für den Übergang von diesen kleinen Feld- 
emissionsströmen zum stromstarken Durchschlag ist 
die Mitwirkung von Sekundärprozessen an den Elek- 
troden anzunehmen, über deren Charakter aber noch 
keine Übereinstimmung unter den Autoren besteht 5]- 

Einige Autoren nehmen an, die Energie der vor 
dem Durchbruch fließenden Ströme reicht aus, um 
an der Anode Elektrodenmaterial thermisch zu ver- 
dampfen. In diesem Dampf bilden sich positive 


* Auszug aus einer Ärbeit gleichen Titels von R. RıtschHt, 
ST. SCHWABE und D. DEGELE, die als Beitrag im Festband 
zur 150-Jahr-Feier der Humboldt-Universität zu Berlin, 1960, 
vorgesehen ist. 
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ten, insbesondere bei kurzzeitigen Spannungsbel: 
gen, nicht in so deutlicher Weise getrennt nae 
ander ab. Dies wird besonders deutlich beim ] 
durchschlag, bei dem die rein elektrische Anre 
von Stromträgern ein Prozeß mit sehr kleiner F 
xationszeit ist. 

Die infolge der raschen, räumlich lokalisie 
wärmung auftretenden hohen Temperaturgra 
sorgen für starke mechanische Verspannung 
gegebenenfalls für die Bildung von mech 
Rissen, über die hinweg Gleitentladungen eine 
Verbindung zwischen den Elektroden herste 
nen und damit den „Durchschlag‘, die Bildun 
lichtbogenartigen elektrischen Brücke zwisch 
Elektroden, sowie die durch die hohen Tempe: 
bedingte Materialzerstörung im Bereich dieses Li 
bogens bewirken. F 


Herrn Professor Dr. OBExaus danken wir für 
regende Diskussionen. 2 


Literatur: [1] Böer, K.W., U. Kümmer u. R. 
Z. phys. Chem. 200, 180 (1952). — [2] BöER, K.W., 
MEL u. R. RoMmPpE: Arb.tagg. Festkörperphys. Dresde 
1952. — [3] BöerR, K.W., u. U. KümmeL: Ann. Phys.” 
341 (1954). — [4] Vgl. z.B. W. Franz, in Handbuch 
Physik, Bd. 17. Berlin-Göttingen-Heidelberg: Spring 
[5] Dremer, G.: Phil. Res. Rep. 9, 109 (1954). — [6] 
K.W., H.J. HänscH u. U.Kümmer: Z. Physik 1 
(1959). — [7] BöerR, K.W., u. U. Kümmer: Ann. P 
Druck). — [8] BöErR, K.W., u. U. Kümmer: Z. Naturfor 
9a, 267 (1954). — [9] BöER, K.W., u. U. Kümnerz2 
Phys. 16, 181 (1955). — [10] Böer, K.W., U. Kiwe 
G. Ksorr: Z. phys. Chem. 210, 128 (1959). — [11] Börr, RK) 
H.F. HänschH, U. Kümmer u. H. Lange: Ann. Phys. (m 
bereitung). — [12] Börr, K.W.: Z. Physik 155, 184 (ll 
Professor Dr. KaArL WOLFGANG BÖER, 

und Dr. ULRICH KüMMEL 
IV. Physikalisches Institut der Humbold-Univ: 
und Physikalisch-Technisches Institut der Deu 
Akademie der Wissenschaften zu Berlin 


Ionen, die entweder durch den Aufbau einer Rav 
ladung vor der Kathode (bei kleinen Spannung 
oder durch Sekundärelektronen (bei großen % 
nungen [2]) den Strom vergrößern und zum Durs 
bruch führen. 4 
Für die speziellen Verhältnisse des Feldelektron& 
mikroskops (Druck <10* Torr, Spannung <50| 
geben Dyke u. Mitarb. [6], [7], [8] eine theo 
und experimentelle Deutung des Hochvakuum 
bruchs. Der Durchbruch tritt beim Überschreiten 
kritischen Stromdichte in der Spitzenkathod: 
wobei die emittierende Spitze explosionsartig W 
dampft. Als Mechanismus nehmen sie an: durch 
Joulesche Wärme erhöht sich in der Emissionsspi 
die Temperatur und führt zum Verdampfen der Sf 
Tuczek [9] folgert aus seinen Ergebnissen: 
bei hohen Spannungen (bis 600 kV) und unter tet 
nischen Vakuumbedingungen setzt der Hochvaku 
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ibruch ein, wenn die KEmissionsstromdichte 
@Mikrospitze einen kritischen Wert überschreitet. 
hr kritischen Stromdichte entspricht eine kritische 
oskopische Feldstärke; da die makroskopische 
Ihbruchsfeldstärke mit wachsendem Abstand ab- 
nht, kann das Stromdichtekriterium nur gelten, 
ti der Grobfeinfaktor, das ist das Verhältnis von 
b- zu Makrofeldstärke, mit wachsendem Abstand 
sıigt. Das Wachsen des Grobfeinfaktors erklärt 


ıı führt, weil die Wirkung der Ionen auf das 
leitter proportional ihrer Energie und damit der 
janung ist. 

)52 stellt CRANBERG [10] die Hypothese auf: lose 
»n Elektrodenoberflächen haftendes Material, das 
ieser in elektrischen Kontakt ist, kann durch 


en. Beim Auftreffen dieser Teilchen (,‚clumps‘‘) 
fer Gegenelektrode wird Wärme frei, die zum Ver- 
fen von Elektrodenmaterial und damit zum 
ıhbruch führt. CRANBERG nimmt für die von ihm 
Sılierten Clumps, bei kugelförmiger Gestalt, einen 
us von 10°? bis 10° cm an, was Materialmengen 
110° bis 1071 g entspricht. 

Taterialmengen dieser Größenordnungen sind 
h empfindliche Nachweismethoden erfaßbar und 
it eine direkte Prüfung des von CRANBERG vorher- 
sten Materialtransportes möglich. Im Hinblick 
He Zündmechanismus interessiert aber nur das 
' Vordurchbruchsstadium transportierte Material, 
‚as nach dem Durchbruch nachweisbare Material 
«Verdampfungsprozessen herrührt. 


ın der vorliegenden Arbeit soll über Ergebnisse 
ı Versuchen berichtet werden, die zum Nachweis 
Materialtransportes angestellt wurden. 


Hisherige Untersuchungen zum Materialtransport 


Nach längerer Exposition unter Hochspannung 
oachtet BENNETT [11] auf einer Kupferkathode 
"e Flecke, die er als Anodenmaterial ansieht, weil 
ode aus silbrig glänzenden Metallen besteht. 
VERSON [12] beobachtet auf einer Stahlkathode 
ne Flecke, wenn die Anode aus Kupfer besteht. 
e Autoren weisen nach, daß diese Flecke bereits 
/ordurchbruchsstadium auftreten, teilen aber nur 
mit unbewaffnetem Auge erkennbaren Verfär- 
gen mit; eine wirkliche Identifizierung des Ma- 
ıls geben sie nicht an. Speziell den Transport von 
Idenmaterial in funkenfreien Entladungen unter- 
ven HEARD und Lauer [13]. Sie nehmen eine 
oaktiv markierte Kupferanode (durch Deuteronen- 
'huß wurde in der Oberfläche Cust gebildet) und 
achten nach Anlegen der Hochspannung auf der 
ode Anodenmaterial. Wenn sie annehmen, daß alle 
teratome den Elektrodenraum als einfach geladene 
n überqueren, erhalten sie für den Vordurch- 
hsstrom ein Verhältnis von Ionen zu Elektronen 
1:2, im Gegensatz zu den Resultaten anderer 
ren, die 1:10% messen [2], [12]. H&Arp. und 
R nehmen deshalb an, daß ein großer Teil der 
.f. angew. Physik. Bd. 12 
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auf der Kathode nachgewiesenen Kupferatome den 
Elektrodenraum ungeladen überquert. 

Ebenfalls mit radioaktiven Isotopen arbeitet 
Browse [14] und beobachtet qualitativ einen Ma- 
terialtransport in Form von Clumps. Die benutzten 
Poloniumisotope kann er aber nur nachträglich auf 
die massiven Elektroden (Nickel und Blei) aufbringen 
und der beobachtete Materialtransport braucht sich 
damit nur auf die aufgebrachte Poloniumschicht zu 
beschränken, so daß für den Durchbruchsmechanismus 
keine Argumente gewonnen werden. 


Meßapparatur und Meßmethode 


Spektralanalytische Nachweismethode. Zur Exponie- 
rung unter Hochspannung wurden Elektrodenpaare 
aus zwei verschiedenen Metallen A und B benutzt 
und die Elektrodenkombination so gewählt, daß man 


Abb.1. Schaltbild. Hochspannung zwischen 15 bis 30 kV kontinuierlich 
regelbar. Vorwiderstand R,,, (610° bzw. 5:10°Q) zur Strombegrenzung 
in der Entladungsstrecke ES. Spannungsmessung mit Widerstand R 
(2,02 - 10° Q) und Rotationsfeldstärkemesser RFM [15], um die unmittelbar 
an den Elektroden liegende Spannung zu messen. Strommessung (Gleich- 
spannungsverstärker mit Oszillograph) von 3 : 10”? A an 


z.B. das Metall A vom Metall B ablösen kann, jedoch 
das mitgelöste Metall B den Nachweis von A nicht 
verhindert. Das Metall A wurde mit wenigen Säure- 
tropfen (*.0,05 em?) gelöst, die Säure mit Spektral- 
kohle aufgenommen und diese getränkte Kohleelek- 
trode als Kathode eines Bogens geschaltet (“70 V, 
4 Amp). Dann wurde das Metall A spektralanalytisch 
mittels der letzten Linien des Bogenspektrums nach- 
gewiesen. 

Als Spektrograph stand ein Q24 aus Jena zur 
Verfügung und als Spektralkohle wurde die Sorte T 1 
des VEB Elektrokohle (Berlin-Lichtenberg) benutzt. 

Die Elektrodenkombinationen wurden so ausge- 
wählt, daß das Metall A nicht als nachweisbare Ver- 
unreinigung in Lösungsmittel, Spektralkohle oder Me- 
tall B enthalten war. Folgende Elektrodenkombina- 
tionen wurden benutzt, wobei das erste Metall die 
Grundelektrode angibt, von der das zweite Metall, 
das nachzuweisende Element, abgelöst wurde, in 
Klammern das Lösungsmittel: W-Au (Königswasser), 
V2A-Stahl-Cu (konzentrierte Salpetersäure), W-Ag 
(konzentrierte Salpetersäure), Al-Ag (konzentrierte 
Salpetersäure) und Ag-Al (Salzsäure). Um quantita- 
tive Aussagen über den Materialtransport machen zu 
können, wurden alle Aufnahmen mit Sechsstufenfilter 
und zu jeder Testaufnahme die Aufnahmen dreier 
Eichlösungen auf der gleichen Photoplatte gemacht. 
Aus dem Vergleich der Schwärzungen der Testlösungs- 
und der Eichlösungsaufnahmen wurde die transpor- 
tierte Materialmenge ermittelt, die bis auf einen Fak- 
tor 2 genau bestimmt werden konnte. Die absolute 
Nachweisempfindlichkeit war für die Elemente Gold, 
Kupfer und Silber 5 - 10° 8/0,05 cm?, während sie für 
Aluminium (da die letzten Linien zwischen zwei Cyan- 
banden liegen, wurden die vorletzten benutzt) nur 
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Fenster zur 
Abstandsmessung 


Abb. 2. a Entladungsgefäß: Es war aus Rasothermglas gefertigt, mit einem 
in Höhe der Elektroden eingeschmolzenen ringförmigen Glasrohr, das 
mit flüssiger Luft gefüllt wurde und als Kühlfalle diente. Das erreichte 
Endvakuum war besser als 2- 10° Torr. — Elektrodendurchmesser: 
Plattenelektroden 30 mm, Kugelelektroden aus Al, Cu, V2A-Stahl 15mm, 
aus Au, Ag, W 9mm. — b Elektrodenhalterung: Sie erlaubte die Verände- 
rung des Elektrodenabstandes unter Vakuum und schirmte die Elektroden- 
leitung gegenüber Kriechströmen ab 


5-10 g/0,05 cm? betrug. Es wurde durch abermaliges 
Aufbringen der Säure geprüft, ob beim Ablösen das 
gesamte transportierte Material erfaßt wurde. Dieser 
zweite Test ging stets negativ aus, so daß das Ver- 
fahren als quantitativ gelten kann. 

Apparatur: Abb. 1 zeigt das Schaltbild der elek- 
trischen Einrichtung und Abb.2 den Aufbau des 
Entladungsgefäßes und der Elektrodenhalterungen. 
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Elektroden: Es wurden massive Elektro 
Aluminium, Kupfer und V2A-Stahl und 
Messingelektroden mit hartaufgelöteten Ble 
Silber, Gold und Wolfram benutzt. In den n 
Versuchen wurden sie mechanisch poliert 
Mikrorauhigkeiten aus Interferenzaufnahmen 
geschätzt. Die Rauhigkeiten waren für alle 
ausgenommen Wolfram, <0,05 u, für Wolfram < 
In einigen Versuchen wurden elektrolytisch pe 
Oberflächen benutzt (Kupfer und V2A-Sta 
gestellt nach einem Verfahren ohne äußere $ 
quelle [16]. 

Es wurde große Sorgfalt darauf verwandt, uı 
Verunreinigung der Elektroden mit fremden 
trodenmaterial während des Polierens zu verm 
(für jedes Metall eigene Polierschwabbeln). N‘ 
Polieren wurden die Elektroden nochmals sorg 
von Fett gereinigt. 

Sorgfältige Entgasung (30 min Glühen im ] 
vakuum bei 800°C) führte nicht zu einer Änd 
im Verlauf der Strom-Spannungs-Kurven. Die 
suche zum Materialtransport wurden deshalb 
Ausglühen der Elektroden gemacht. 


Versuchsergebnisse 
I. Strom-Spannungs-Kurven 


Bei langsamer Steigerung der Spannung beoba 
man ein starkes Schwanken des Stromes und mi 
Beschränkung auf kurze Zeiten (2 bis 3 min) gı 


40 0cm/V 


Abb. 3. Strom-Spannungs-Kurven: Die Kurven wurden nacheinand 
dem gleichen Elektrodenpaar (W-Kathode, Au-Anode) aufgenomme 
Reihenfolge der Messung ist aus den Ziffern zu entnehmen 


es, die Charakteristik mit jungfräulichen Elektr 
aufzunehmen. Weitere Charakteristiken sind 
facher zu messen, die Emission ist nun gleichmäl 
und nur noch selten wird diese Gleichmäßigkeit d 
kurzzeitiges Schwanken unterbrochen. Zur Au 
tung dieser Strom-Spannungs-Kurven wird log 
gegen 1/E (I = Stromstärke, E = makroskop 
Feldstärke) aufgetragen; man erhält einen line 
Zusammenhang, wenn die Ströme der Fowler-N 
heim-Gleichung genügen [6]. 
Bei nacheinander gemessenen Charakterisi 
eines Elektrodenpaares (Abb. 3) fällt auf, 
Neigung der ersten steiler ist, als die aller nach 
den, die im Mittel die gleiche Neigung zeigen. 1 
Nichtreproduzierbarkeit der ersten Charakteristik 
schon beobachtet, wenn der maximale Strom <I( 
ist. 
II. Mikroskopische Beobachtungen 
Mit bloßem Auge sind die Veränderungen an 
Elektrodenoberflächen im allgemeinen nicht 
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en, mit dem Mikroskop jedoch schon nach 
‘en von einigen 101° Amp. 

der Kathode werden, gleichmäßig verteilt, 
‚e von 2 bis 5 Durchmesser beobachtet 
4b), der Übergang von diesen Stellen zur un- 
‚ırten Metalloberfläche ist nicht scharf begrenzt. 
‘Punkte werden immer dann beobachtet, wenn 
ortiertes Material nachweisbar ist und zeigen 
em eine Färbung, wenn die Anode aus Kupfer 
Gold besteht. Es wird deshalb angenommen, 
liese Punkte aus abgelagertem Anodenmaterial 
en. 

le Veränderungen an der Anodenoberfläche sind 
auffälliger und stärker als an der Kathode. Die 
onflecke zeigen scharfbegrenzte kreisförmige 
tur (Abb. 5), wobei der Durchmesser dieser 
‘ie vom Abstand der Elektroden abhängt (Abb. 6). 
ıt man an, daß die Größe dieser Flecke anzeigt 
relcher Fläche der Elektronenstrom einer emit- 
«den Spitze umgesetzt wird, so läßt sich der 
'el bestimmen, in den die Elektronen emittiert 
en. Es ergibt sich als halber Öffnungswinkel 10°. 
ivei verschiedene Gruppen von Anodenflecken 
; auf (Abb. 5). Die eine Gruppe (Typ I) zeigt 
'halb der Flecke gefärbte Punkte von 2 bis 5 u 
hmesser und ungefärbte Punkte von 20 bis 40 u 
hmesser, letztere können mit Hilfe des Inter- 
zmikroskops [20] als Krater erkannt werden. Die 
‘e Gruppe (TypII) zeigt einen gleichmäßigen 
,, in dem noch die Punkte von 20 bis 40 u Durch- 
sr aufzulösen sind. Nach allen Versuchen werden 
ere Flecken beider Typen auf der Anode beob- 
st. 

ie Mikroaufnahmen der elektrolytisch polierten 
flächen zeigen scharfkantige flächige Strukturen, 
end bei den mechanisch polierten nur die Polier- 
ı zu sehen sind. Beim V2A-Stahl sind die flächi- 
Strukturen mit kleinen Punkten übersät (Abb. 7a). 
. dem Versuch zeigen sich wiederum die flächigen 
xturen, aber an der Anode sind die Punkte in 
1 kleinen Bereich verschwunden (Abb. 7b). Der 
nte Fleck an der Anode ist nicht mehr so streng 
förmig wie an den mechanisch polierten Ober- 
en. 


III. Materialtransport 


ı beiden Richtungen (Anode zur Kathode und 
»kehrt) wird ein Materialtransport beobachtet; 
gesamte transportierte Materialmenge ist der 
portierten Ladung proportional. Andere Para- 
r (Feldstärke, Spannung und Leistung) ergeben 
Auftragen gegen die Materialmenge keinen sinn- 
n Zusammenhang. Eine Abhängiskeit der Menge 
ransportierten Materials von der Art des nach- 
isenden Elementes wurde nicht beobachtet. Die 
tenen Meßergebnisse sind in Abb. 8 dargestellt. 
Materialtransport von der Anode zur Kathode ist 
»r als in umgekehrter Richtung, und er wächst 
stärker mit der Stromstärke an. Die elektro- 
:h polierten Oberflächen ergeben in beiden Rich- 
en einen geringeren Materialtransport als die 
lanisch polierten. 
nter ähnlichen Versuchsbedingungen wie die 
en Messungen wurde ein Meßwert von HEARD 
LAUER [13] gewonnen, der in Abb. 8 eingetragen 
nd gut zu den anderen Werten paßt. 
f. angew. Physik. Bd. 12 


Abb. 


4a u. b. Dunkelfeldmikroaufnahmen mechanisch polierter V2A- 


Stahl-Oberflächen (V2A-Stahl-Kathode, Cu-Anode). a Vor dem Versuch. 


b Auf der Kathode beobachtete Cu-Punkte nach dem Versuch 


Abb. 5. 


Dunkelfeldmikroaufnahme einer mechanisch polierten Wolfram- 


Oberfläche. An der Anode beobachtete Flecktypen (Au-Kathode) 
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Abb.6. Anodenfleckdurchmesser als Funktion des Elektrodenabstandes 
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Abb. 7a u. b. Dunkelfeldmikroaufnahmen elektrolytisch polierter V2A- 

Stahl-Oberflächen (V2A-Stahl-Kathode, Cu-Anode). a Vor dem Versuch. 

b Ausschnitt aus dem Anodenfleck. Übergang von Stellen mit zu Stellen 
ohne Punkte 
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Abb. s. Materialtransport im Vordurchbruchsstadium des Hochvakuum- 
durchbruchs. Zur Darstellung wurde die transportierte Materialmenge auf 
die Zeiteinheit normiert und gegen die mittlere Stromstärke aufgetragen. 
Die Meßergebnisse sind mit Fehlergrenzen eingezeichnet und wurden durch 
einen linearen Zusammenhang approximiert. Transport von Anoden- 
material (----- ). Zeichen für die nachgewiesenen Metalle: O = Cu, 
A=Au V=Agund D=ÄAl, el = elektrolytisch poliert. Transport von 
Kathodenmaterial (—-). Zeichen wie beim Anodenmaterial, aber ausgefüllte 
Symbole. & = Meßwert von HEARD und LAUER [13] 
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Diskussion der Meßergebnisse 
I. Größenordnung des Materialtransportes 


Der durch J/onen verursachte Materialtransport 
von der Anode zur Kathode kann aus der gesamten 
transportierten Ladung (<10°C) und der von ver- 


unter der Nachweisgrenze. In die Menge des 
portierten Materials müßte beim Ionentransp 
Stoffkonstante das Atomgewicht eingehen, 
schen Aluminium und Gold um etwa eine Größ 
nung variiert. Trotzdem ein solcher Effekt 
halb der Fehlergrenze liegen würde, wurde e 
beobachtet. Erst recht nicht ist der Material 
port von Kathode zu Anode durch negative k 
erklärbar. 

Es wurden die thermischen Prozesse an der X 
abgeschätzt, die durch den dortigen Leistungsun 
bedingt sind [1]. Selbst bei der maximal einfal) 
Leistung von 0,04 W ergeben sich keine Temper 
bei denen Material verdampfen kann. Verdam 
prozesse an der Kathode können durch Joulesche 
wärmung der Emissionsspitzen stattfinden. N# 
DoLas u. Mitarb. [8] würde eine zylindrische Katl 
bei einem Strom von 1 uAmp eine Temperatur 
1500° © erreichen, wenn die emittierende Fläche 
10° cm? beträgt. Die gemessenen Emissionsil 
liegen in dieser Größenordnung [17], [18], es sine 
Fälle möglich, bei denen die Verdampfung von 
thodenspitzen einen Beitrag zum Materialtr: 
leistet. 

Unverständlich bleibt bei diesen Deutungen 
die bevorzugt punktweise Ablagerung des Mater 


Materialtransport und O’ranberg Hypothese: Wer 
die an den Elektroden auftretenden gefärbten 
von 2 bis 5u Durchmesser als die von ÜRA 
postulierten Clumps angesehen, so kann ma 
Größenordnung des Materialtransportes verstä 
machen. Bei einem Materialtransport von ] 
wurden etwa 10? bis 10° Kupfer-Punkte beobad 
Nimmt man die Clumps als kugelförmig an, so beit 
net man einen Radius von 0,7 u, während die be 
achteten Clumpradien (Abb. 4b) zwischen 1 bis 


elektrode erklärt werden. Da die spezifische Lat 
der Clumps sehr viel geringer ist als die der k 
tragen sie zur Gesamtladung nur wenig bei, 
keine Diskrepanz zum gemessenen [2], [12] Verhäl 
von Elektronen- zu Ionenstrom auftritt. 


II. Richtungsabhängigkeit 


Aus Abb. S ersieht man, daß es für den Mate 
transport eine Vorzugsrichtung gibt, denn von 
Anode zur Kathode ist er größer als in umgekehi 
Richtung. Durch die Mitwirkung der Feldem 
elektronen wird diese Richtungsabhängigkeit 
ständlich. Die kreisförmigen Anodenflecken geb 
Fläche an, auf der die Leistung der Elektronen 
gesetzt wird. Diese Leistung kann zwar keine’ 
dampfung erklären, setzt aber durch Erwärmung 
mechanische Festigkeit einer dünnen Oberf 
schicht herab, so daß es dort zu einem stärkeren 
tragen von Clumps kommt, als an den nicht 
Elektronen getroffenen Stellen der Anode und 
Kathode. 

An der Kathode werden nur Clumps beobat 
während an der Anode außerdem noch Krater (2 
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urchmesser) auftreten, die als Stellen mit be- 
rs starker Abtragung angesehen werden. Der 
mäßige Belag im Flecktyp II wird als Material 
ımpfter Kathodenspitzen aufgefaßt. 


III. Einfluß des Poliervorganges 


ie Versuche wurden vorwiegend mit mechanisch 
en Oberflächen ausgeführt. Die Struktur sol- 
Oberflächen kennt man aus Elektronenbeugungs- 
hmen [19]. Durch das Polieren werden an der 
läche liegende Kristallite zerkleinert, und es 
eht eine dünne Schicht (»10 u), die aus Kri- 
‘hen von 1 bis 0,01 u Längsausdehnung zusam- 
yesetzt ist. Diese Oberflächenschicht besteht also 
Kriställchen, die die Größe der beobachteten 
ıps haben. Beim elektrolytischen Polieren werden 
> Kristallite zerkleinert, sondern es werden die 
eren Kristallite an der Oberfläche abgetragen 
größere freigelegt, wie es sich aus ee en 
ungsaufnahmen [19] und auch aus Abb. 7a er- 
j Die Abtragung der Punkte an V2A-Stahl- 
‘len scheint von der Kristallorientierung abzu- 
sen, denn es ist eine abgetragene Stelle manchmal 
;unabgetragenen umgeben (Abb. 7b). 

Durch diesen Strukturunterschied zwischen me- 
isch und elektrolytisch polierten Oberflächen 
; verständlich, warum der Materialtransport bei 
‚eren Oberflächen geringer ist, als bei den ersteren. 


F 


IV. Verschärfung der Mikrorauhigkeiten 


Die Stromspannungskurven jungfräulicher Elek- 
‚en Zeigen eine plötzliche Neigungsänderung. Da 
die Vordurchbruchsströme durch die Fowler- 
dheim-Gleichung darstellen lassen, kann die Nei- 
osänderung entweder als eine Änderung des Grob- 
faktors, der Ablösearbeit oder der Größe der 
ttierenden Fläche gedeutet werden [6]. Unter den 
iegenden Versuchsbedingungen ist als wahrschein- 
ste Deutung eine Vergrößerung des Grobfein- 
ors anzunehmen. Ein Wachsen des Grobfein- 
oors im Vordurchbruchsstadium nimmt auch Tuc- 
an, der diesen Vorgang durch Ionenbombardement 
ärt. Die vorliegenden Beobachtungen legen es 
e, die Verschärfung der Mikrorauhigkeiten durch 
Mitwirkung der Clumps zu erklären. 
Legt man an frischpolierte Elektroden Spannung, 
beobachtet man eine sich sprunghaft ändernde 
ission, weil die Emissionsspitzen sofort schmelzen 
 abreißen, wenn sie elektrisch belastet werden. 
fen die ersten Clumps auf die Kathode, so werden 
urch neue Unebenheiten gebildet; diese, durch 
melzprozesse entstandenen Unebenheiten sind mit 
ı Grundmaterial fester verbunden, als die beim 
eren entstandenen. Unter diesen ist auch eine 
ze, die für längere Zeit die Emission auf sich ver- 
ot; die beobachtete Emission ist nun gleichmäßiger. 
unghaft wird die Emission erst wieder, wenn sich 
ch die Clumps ein spitzeres Emissionszentrum ge- 
et hat oder die emittierende Spitze durch ther- 
che Belastung schmilzt. 
Durch die Annahme von Clumps zur Verschärfung 
Mikrorauhigkeit der Oberfläche wird auch die 
bachtung von TuczeEk verständlich, daß er erst 
lemissionsbilder aufnehmen kann, wenn die Span- 


nung wenigstens einmal für 10°? sec an den Elektroden 
gelegen hat. Spannungsimpulse von 10° sec reichen 
dagegen nicht aus, genügend spitze Emissionszentren 
zu bilden, die Aufnahme von Feldemissionsbildern 
ist unmöglich. Während Ionen bei 600 kV und 5 cm 
Elektrodenabstand noch in 10” sec die Gegenelek- 
trode erreichen können, benötigen Clumps der er- 
rechneten Größenordnung für diesen Weg über 10>5sec. 


Vernachlässigt man die Kohäsionskräfte in der 
Oberfläche und berechnet aus der Ladung und der 
Masse der Clumps und der Feldstärke ihre Beschleuni- 
gung, so erhält man für den in 10” sec zurückgelegten 
Weg etwa 3: 10°?cm. Die Clumps werden also maxi- 
mal um diese Entfernung aus der Oberfläche befreit 
und gewinnen auf dieser Strecke nur geringe Energie, 
so daß ihre Wirkung auf die Gegenelektrode, wenn 
sie diese überhaupt erreichen, gering ist. Bei Berück- 
sichtigung der Kohäsionskräfte wird der zurückgelegte 
Weg noch kürzer. 

Eine kleine Zahl von Durchschlägen in einer Ent- 
ladungsstrecke erhöht deren Spannungsfestigkeit, 
während nach einer großen Zahl von Durchschlägen 
die Spannungsfestigkeit wieder abnimmt [2], [12]. 
Die Zunahme der Spannungsfestigkeit wird durch die 
Wirkung der thermischen Prozesse der ersten Durch- 
schläge verständlich. An den Elektrodenoberflächen 
schmilzt Material, und die Schicht kleiner Kristallite 
an der Oberfläche, aus der die Clumps herausgerissen 
wurden, verschwindet. Die Abnahme der Spannungs- 
festigkeit nach sehr vielen Durchschlägen wird durch 
die Zunahme der Oberflächenrauhigkeit infolge der 
Durchschläge verständlich. 


Zusammenfassung 


Die Vordurchbruchsprozesse des Hochvakuum- 
durchschlags wurden im Spannungsbereich von 20 
bis 75kV untersucht. Durch einen Vorwiderstand 
konnte der maximal fließende Strom begrenzt wer- 
den. Es wurden Beobachtungen zum Verlauf der 
Strom-Spannungs-Kurven, zu mikroskopischen Ver- 
änderungen an den Elektrodenoberflächen und zum 
Transport von Elektrodenmaterial gemacht. Für 
letztere Beobachtungen wurde ein spektralanalyti- 
sches Nachweisverfahren benutzt, welches erlaubte, 
einen Materialtransport von 5-10°®g zu erkennen. 
Im Verlauf der Strom-Spannungs-Kurven frisch polier- 
ter Elektroden wurde eine sprunghafte Neigungs- 
änderung beobachtet, die durch eine Verschärfung 
der Mikrorauhigkeiten gedeutet wird. Die Vergröße- 
rung der Mikrorauhigkeiten wird durch die Wirkung 
mikroskopischer Materialklümpchen erklärt, die den 
Elektrodenraum überqueren. Die Annahme dieser 
Klümpchen deutet auch zwanglos die beobachteten 
mikroskopischen Pünktchen an den Elektrodenober- 
flächen, die Größenordnung des Materialtransportes, 
seine Vorzugsrichtung (Transport von Anodenmaterial 
zur Kathode liest um eine Größenordnung höher als 
der Transport in umgekehrter Richtung) und seine Ab- 
hängigkeit von der Art der Oberflächenbehandlung. 


Herrn Prof. Dr. R. Rırscht danke ich für das 
Bereitstellen der Institutsmittel und seine fördernde 
Anteilnahme. Herrn Dipl.-Phys. D. Deektr danke 


ich für die Überlassung des Themas und für viele 


anregende Diskussionen. 
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Über die Untersuchung eines Hochfrequenzplasmas mit Hilfe einer Gleiehstromsonde 


Von Hans Ferz und Hans OECHSNER 
Mit 3 Textabbildungen 
(Eingegangen am 9. Februar 1960) 


Vorbemerkungen 


Während Sondenmessungen in Gleichstromplas- 
men seit den Arbeiten von LANGMUIR und seinen Mit- 
arbeitern sowohl in ihrer praktischen Durchführung 
als auch in ihrer theoretischen Auswertung keine 
Schwierigkeiten bereiten, stößt man bei Messungen 


Negative 
Aufkaung 
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Elektroneneinstrom 


Abb.1. Spannungsverlauf zwischen Plasma und HF-führender Meß- 


elektrode. UT=0 entspricht dem Plasmapotential 


in Hochfrequenzplasmen auf eine Reihe von Um- 
ständen, ‘die die Untersuchungen beträchtlich er- 
schweren. 

Eine grundsätzliche Schwierigkeit, die Ursache 
für manche unverständliche Meßergebnisse sein 
dürfte, ist, daß jede in ein HF-Plasma eintauchende 
Meßelektrode oder Sonde zu hochfrequenzbedingten 
Aufladungen neigt [1], [2]. Führt nämlich eine Elek- 
trode oder eine Sonde gegen das Plasma eine HF- 
Spannung, so erreichen während der positiven Halb- 
welle wegen der größeren Beweglichkeit ungleich viel 
mehr Elektronen die Sondenoberfläche, als während 
der negativen Halbwelle Ionen einströmen können. 
Da aber im zeitlichen Mittel immer gleichviele positive 
und negative Ladungsträger aus dem Plasma abge- 
führt werden müssen, wird sich die Elektrode so weit 
negativ gegen das Plasma aufladen, bis nahezu die 
ganze Periodendauer hindurch Ionen einströmen kön- 
nen (Abb. 1). Bei genügend hohen Frequenzen kann 
die entstehende Aufladung ihrem zeitlichen Verlauf 
nach als konstant betrachtet werden. Das verblei- 
bende Zeitintervall 7, in dem die Elektrode noch 
positiv gegen das Plasma bleibt, stellt sich so ein, daß 
Elektronen- und Joneneinstrom im Gleichgewicht 
sind. Wegen des großen Unterschiedes zwischen Ionen- 
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und Elektronenmasse wird dieses Gleichgewicht & 
erreicht, wenn die negative Aufladung der Elektr 
beinahe den Scheitelwert der HF-Spannungsam 
tude erreicht hat. | 
Es gilt also vor Beginn der Sondenmessunge 
geeignete Maßnahmen zu ergreifen, um hochfrequenz 
bedingte Aufladungen von Sonde und Gegenelektrod 
möglichst zu vermeiden. Die einfachste Maßnahı 
besteht darin, von vornherein große HF-Spannung 
amplituden zu vermeiden, d.h. die HF-Spann 
den Ankoppelelektroden klein zu halten. Dies 
durch geeignete Wahl der Ankopplungsart und be 
Benutzung optimaler Frequenzen innerhalb gewiss 
Grenzen möglich. Ein weiterer Weg zur Vermeidü 
von HF-Spannungen zwischen Meßelektroden u 
Plasma ist der, diese Elektroden streng symmetzi 
bezüglich des Ankoppelsystems anzuordnen. Best 
ders vorteilhaft erweist sich die rein induktive Ar 
koppelung, wobei sich das Entladungsgefäß im Innere 
der Spule eines abstimmbaren Schwingkreises be 
findet. Das kapazitive Feld zwischen den Spul 
enden wird auf ein Minimum reduziert, wenn mand 
Schwingkreisinduktivität auf eine einzige Windur 
beschränkt und diese als einen an einer Stelle läng 
geschlitzten Zylindermantel ausbildet. Führt m 
nun noch die Sonde längs der Zylinderachse in‘ 
Entladungsgefäß ein, so ist zu erwarten, daß hodl 
frequenzbedingte Aufladungen nicht mehr auftrei 
können. 


Sondenmessungen nach der Langmwir- Methode 


Eine weitere Schwierigkeit, die bei Sondenm 
sungen im HF-Plasma besteht, ist bedingt du 
den Mangel an einer geeigneten Bezugselektrode. 
Ankoppelelektroden für diesen Zweck nicht in Fr 
kommen, muß versucht werden, eine geeignete Geg 
elektrode zur Sonde in das Plasma zusätzlich 
zuführen. Im allgemeinen benutzt man hierfür @ 
großflächige Elektrode Z,, die zweckmäßig noch 
dem Symmetriepunkt des Senders, mit den Absel 
mungen und mit der Erde verbunden wird. 
man mit einer solchen Bezugselektrode Sondenm 
sungen nach der hier als bekannt vorausgesetzten U 


chstromplasma allgemein angewandten Lang- 
ethode durch, so erhält man unter Einhaltung 
ser Bedingungen durchaus brauchbare Resul- 
41, [4], D5]. 

jer die einzuhaltenden Bedingungen seien im 
"len einige Bemerkungen gemacht: Es muß 
gesorgt werden, daß bei einer solchen Sonden- 
ıg das Potential, auf das sich das Plasma gegen 
Szugselektrode ZH, einstellt, während des Ab- 
ler Messung konstant bleibt. Ob und innerhalb 
br Grenzen diese Forderung erfüllbar ist, bedarf 
genaueren Untersuchung. Das Potential der 
selektrode wird bestimmt durch das Gleich- 
ıt von Elektronen- und Ioneneinstrom. Der 
‚selektrode werden weit mehr Elektronen als 
l angeboten. Um diesen Überschuß an Elek- 
von sich fernhalten zu können (Elektronen- 
strom), wird sie sich daher stets auf ein gegen- 
em Plasma negatives Potential aufladen — oder 
I ehrt, das Plasmapotential wird stets positiv 
ich einer isolierten Bezugselektrode gefunden. 
*i einer Sondenmessung nach dem Langmuir- 
- Verfahren wird das ursprüngliche Stromgleich- 
At gestört und die Potentialdifferenz zwischen 
a und Bezugselektrode verändert. Das Ausmaß 
ne kann abgeschätzt werden, wenn 
nnimmt, daß der durch die Sonde maximal ent- 
b Elektronenstrom vom Betrag 


t 


! 


| W=znevf 
; = Elektronendichte, » = mittlere Elektronen- 
windigkeit, e —= Elementarladung, f = wirksame 
e der Sonde. 
nm das ursprüngliche Gleichgewicht an # , wieder 
stellen, bedarf es dort der Verminderung des 
ronenanlaufstromes um den gleichen Betrag. 
u dieser Stromänderung gehörige Potentialver- 
yung AU von E, kann bei Annahme einer Max- 
hen Geschwindigkeitsverteilung durch Differen- 
n der Gleichung 

eU 

in) 


gefunden werden. Man erhält 
kT, ep (Gr); 


max > FE KT, 


1 
„= nevFexp|— 


|AD,, 


F = wirksame Fläche der Gegenelektrode, k — 
mannsche Konstante, 7, — Elektronentempera- 


ind U,, — Plasmapotential bedeutet. Es wird 
elingen, die Anderung von U,, vernachlässigbar 
zu halten, wenn ein bestimmtes Verhältnis 
ıen der Fläche F der Bezugselektrode und der 
:nfläche f nicht unterschritten wird, oder wenn 
aximal vorkommenden Sondenströme genügend 
gegen den Strom eines Vorzeichens auf die Be- 


lektrode bleiben. 


ist zu beachten, daß für F und f die wirksamen Ober- 
ı einzusetzen sind. Ist #5 wie in den meisten Fällen 
ınde des Plasmas angeordnet, so ist die geometrische 
von E„ infolge der hier herrschenden geringeren 
dichte mit einem Faktor «<1 zu multiplizieren, um 
rhalten. 

st experimentell zu ermitteln und liegt meist in der 
ıordnung von 0,5. Bei der Berechnung von f sind die 
: Sonde herum sich ausbildenden Langmuirschichten zu 
sichtigen. 
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Meist wird man sich damit begnügen, das Plasmapotential 
mit einer Genauigkeit von +0,5 V zu bestimmen. Legt man 
ferner für die Elektronentemperatur einen Wert von etwa 
50000°K zugrunde und beträgt U,,—20 V, so benötigt man 
für das Verhältnis F/f etwa den Wert 1000. Bei DzHERPETOV 
und PıreruX betrug bei ungefähr denselben Werten für U,; 
und 7, das Flächenverhältnis F/f=2500. Eigene Messungen 
wurden mit einem Verhältnis #/f=5000 ausgeführt. Eine 
weitere Vergrößerung der Fläche von #, hatte weder auf die 
Form der halblogarithmisch aufgetragenen Sondencharakte- 
ristiken noch auf die bei deren Auswertung erhaltenen Er- 
gebnisse einen merklichen Einfluß. 


Die soeben beschriebene Anwendung des Lang- 
muirschen Verfahrens auf die Untersuchung eines 
HF-Plasmas stößt dann auf größere Schwierigkeiten, 


Lastkreis 


Abb.2. Meßanordnung beim Verfahren mit der flächenveränderlichen 


Sonde 


wenn räumliche Enge die Anordnung größerer Be- 
zugselektroden verbietet. Ist man gezwungen, das 
erforderliche Flächenverhältnis F/f durch besonders 
kleine Sonden zu erreichen, so bekommt man halb- 
logarithmische Strom-Spannungs-Charakteristiken mit 
einem sehr schlechten Knick, und die Auswertung er- 
gibt ungenaue Resultate, besonders für das Plasma- 
potential und für die Plasmadichte. Wir möchten 
daher im folgenden ein weiteres, bisher noch nicht an- 
gewandtes Sondenverfahren, das diesen Nachteil weit- 
gehend vermeidet, vorschlagen. 


Anwendung einer Sonde mit veränderlicher Fläche 


Das von uns vorgeschlagene Sondenverfahren ist 
durch folgende Merkmale gekennzeichnet: 

1. Als Bezugselektrode dient eine gleichstromfreie 
Elektrode Z,, die lediglich über einen sehr hoch- 
ohmigen Spannungsmesser mit dem eigentlichen Son- 
denstromkreis verbunden ist (Abb. 2). Durch diese 
Maßnahme ist gewährleistet, daß beim Durchlaufen 
einer Sondencharakteristik ein Davonlaufen des 
Plasmapotentials auch dann nicht eintritt, wenn die 
Bezugselektrode nur eine relativ kleine Fläche besitzt. 
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2. Da die eigentliche Bezugselektrode stromlos 
bleibt, benötigt man zur Aufnahme einer Sonden- 
charakteristik zwei weitere Elektroden S und $’, 
zwischen denen jedoch nicht wie üblich eine variable, 
sondern eine konstante Spannung von einigen Hundert 
Volt liegt. Das Durchlaufen der Sondencharakteristik, 
die nur zum Teil mit der gewöhnlichen Langmuirschen 
Strom-Spannungs-Charakteristik übereinstimmt, wird 


mA 
Wr 


Hbkfronenanlauf- 
/ spannung 
ER! RE 
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Abb. 3a—c. Sondencharakteristiken beim Verfahren mit der flächen- 
veränderlichen Sonde. a Abhängigkeit des Stromes im Sondenkreis von 
der Sondenfläche. b Abhängigkeit der Spannung U, zwischen Sonde und 
Bezugselektrode von der Sondenfläche. ce Zusammenhang zwischen dem 
Logarithmus der Sondenfläche und O,. Die Kurven wurden in Argon bei 
einem Druck von 4 -10”°® Torr im Mittelpunkt des Entladungsgefäßes 
aufgenommen. Zwischen den beiden Sondenkreiselektroden $S und S’ lag 
eine stabilisierte Gleichspannung von 300 V 
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dadurch vorgenommen, daß die Fläche derjenigen 
Elektrode, die am positiven Pol der Spannung U liest, 
systematisch und meßbar geändert wird. 

Trägt man nun die Potentialdifferenz zwischen 
dieser in ihrer Fläche veränderlichen Sonde S und der 
stromfreien Bezugelektrode #, in Abhängigkeit vom 
Logarithmus der Sondenfläche f auf, so erhält man 
einen Kurvenzug, aus dem man ähnlich wie aus der 
üblichen Sondencharakteristik Plasmapotential und 
Elektronentemperatur entnehmen kann. 

In Abb. 3 sind die folgenden drei Messungen dar- 
gestellt: 

a) Strom / zwischen den beiden Sondenkreiselek- 
troden S und 8’ in Abhängiskeit von der linear auf- 
getragenen Sondenfläche f. 


b) Spannung U, zwischen der Bezugselektro 
und der flächenveränderlichen Sonde S in Abhi 
keit von f. 

ce) Potentialdifferenz U, zwischen der Bi 
elektrode Z, und der flächenveränderlichen So 


Man unterscheidet in allen drei Kurven deut 
zwei verschiedene Äste: Im Bereich großer $oı 
flächen (bei unseren Kurven etwa zwischen 0,8 
0,15 cm?) und positiv gepolter Sonde S sind 
Elektroden des Sondenstromkreises negativ gege 
Plasma. Für die negativ gepolte, nicht fläche 
änderliche Elektrode $S’ bedeutet dies einen r 
Toneneinstrom. Da dieser Strom Sättigungschar: 
hat, ist die Stromstärke zwischen den beiden Son 
kreiselektroden innerhalb des oben abgeg 
Flächenbereiches unempfindlich gegenüber ein 
derung der Sondenfläche und somit konstant (re 
Ast der Kurvea). Dem Ioneneinstrom auf die fläc 
konstante Elektrode $S’ entspricht ein gleichg 
Elektroneneinstrom auf die Sonde S, der jedoec 
Gebiet großer Sondenflächen nicht Sättigungs-, 
dern Anlaufcharakter hat. Wir erhalten daher, 
eine Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung der] 
tronen im Plasma vorliegt, in der halblogarithmis 
Darstellung eine Gerade, die es analog zum ger 
Teil der halblogarithmischen Strom-Spannungs- 
rakteristik ermöglicht, die Elektronentemperatu 
bestimmen. Da im betrachteten Bereich großer 
denflächen der Gesamtstrom / im Sondenkreis 
daher auch der Elektroneneinstrom auf die $ 
konstant bleibt, ist in der Gleichung für den ] 
tronenanlaufstrom jetzt an Stelle von I, die 
als Variable aufzufassen. Die nach f aufgelöste 
laufgleichung liefert durch Logarithmieren den 
druck 
en Us) 

kT, 


(vgl. dazu auch Abb. 3b). 


Mit Hilfe dieser Beziehung läßt sich aus der % 
gung des linken geradlinigen Teils der Kurve 
Abb. 3 die Elektronentemperatur 7, ermitteln. 

Bei einer bestimmten kritischen Sondenfläche 
der Anlaufcharakter des Elektronenstromes auf 
Sonde gerade beendet. Der Elektroneneinstrom 
S geht in Sättigung und die Sonde nimmt gerade 
Plasmapotential an. Dies wird deutlich daran erkt 
bar, daß in der halblogarithmischen Kurve die Anl 
gerade einem gekrümmten Kurvenzug Platz mac 
Der Knick zwischen dem geradlinigen und dem 
krümmten Ast der Kurve ce in Abb. 3 tritt natu 
mäß um so ausgeprägter hervor, je größer die } 
stante Spannung U zwischen den beiden Sondenk) 
elektroden gewählt wird. 

Bei einer weiteren Verminderung der Sondenflä 
fließt nun auf die Sonde ein bezüglich seiner Die 
gesättigter Elektronenstrom, der mit abnehmeı 
Sondenfläche rasch zurückgeht. Damit wird & 
der Gesamtstrom J/ im Sondenkreis immer kleiner 
geht, von der flächenveränderlichen Sonde jetzt st 
beeinflußt, mit abnehmender Sondenfläche gegen 2 


In — + const 


1 Die Frage, ob das Plasmapotential genau an dieser $ 
zu suchen ist, sei hier nicht entschieden. Es handelt sich di 
um eine Frage, die auch für das Langmuirsche Verfal 
noch der Klärung bedarf. 


H. Fetz und H. ÖEcHsSNER: Untersuchung eines Hochfrequenzplasmas 


r Ast der Kurve a). Die zwischen den Elektroden 
de Spannung U wird in zunehmendem Maße von 
mer kleiner werdenden Sonde allein verbraucht 
'r Ast der Kurve b). Aus dem Verlauf der Kur- 
| und b ergibt sich eine weitere, jedoch weniger 
e Methode zur Bestimmung des Plasmapoten- 
“ Die Sonde liegt dann auf Plasmapotential, wenn 
etz I beginnt von seinem konstanten 
Jabzuweichen. Am zugehörigen Wert von f liest 
lann in der Kurve b das Plasmapotential ab. Die 
‘rdichte kann aus Kurve a in üblicher Weise 
\ilfe der Beziehung für den Elektronensättigungs- 
bestimmt werden, 

as Verfahren mit der flächenveränderlichen 
> bringt gegenüber dem vorher beschriebenen 
“izierten Langmuir-Verfahren eine Reihe von 
‚ilen, auf die noch kurz eingegangen sei. Es ver- 
et jegliche Forderung auf ein großes Flächenver- 
is zwischen Sonde und Bezugelektroden. Außer- 
ist es für zahlreiche Untersuchungen wichtig, für 
AF-Plasma eine Elektrode zu finden, die sich 
;chst genau auf Plasmapotential befindet und 
rn die Rolle der Anode einer Gleichstroment- 
‚g übernimmt. In diesem Zusammenhang ist 
"her von Bedeutung, daß sich bereits am Strom- 
uf des Meßinstrumentes A in Abb. 2 unmittel- 
»rkennen läßt, wann die Sonde Plasmapotential 
‘ Die Aufnahme und Auswertung der ganzen 
'enkurve ist daher in vielen Fällen unnötig. 
lektronentemperatur und Plasmadichte lassen 
im HF-Plasma nach beiden Verfahren mit etwa 
1er Genauigkeit bestimmen, während die Er- 
ung des Plasmapotentials mit Hilfe des Ver- 
ns der veränderlichen Fläche genauer vorgenom- 
‘werden kann, wie uns scheint. Führt man unter 
hen Versuchsbedingungen Sondenmessungen nach 
inen und nach der anderen Art durch, so findet 
hinsichtlich der Meßergebnisse sehr gute Über- 
immung. 


Meßanordnung und Methode 


lie Untersuchungen nach den beiden beschriebe- 
Verfahren erfolgten in einem durch induktive 
»ppelung erzeugten Argonplasma. Der Gasdruck 
wischen 10°? und 10°? Torr. Die Hochfrequenz- 
ie lieferte ein selbsterregter Sender mit einer 
imalen Leistungsabgabe von 400 W. Die Fre- 
z des Generators betrug 5l Mega-Hz. Das Ent- 
ngsgefäß befand sich im Innern eines an einer 
e offenen Zylindermantels aus Cu-Blech, der als 
kreisinduktivität diente. Diese Lastkreisspule 
über einen der Symmetrisierung dienenden 
chenkreis an den HF-Generator induktiv ange- 
elt. Zur Erhöhung der Plasmadichte wurde das 
adungsgefäß in das statische Magnetfeld zweier 
aholtz-Spulen gebracht. Als Bezugselektrode diente 


die Metalldeekplatte des zylindrischen Entladungsge- 
fäßes, durch die die quarzisolierten Sonden in das 
Plasma eingeführt wurden. Gefäßdeckel und die 
Mitte des als Induktivität dienenden Kupfermantels 
wurden durch ein möglichst kurzes Metallband zur 
Unterdrückung hochfrequenter Spannungen zwischen 
diesen beiden Elektroden verbunden. Die flächen- 
veränderliche Sonde bestand aus einem Molybdänstift 
von 1 mm Durchmesser, der aus einem eng anliegenden 
Quarzröhrchen heraus in das Plasma geschoben wurde. 
Für die Gegensonde 8’ wird eine wirksame Fläche von 
etwa 10 em? benötigt, die in unserem Fall in Form 
eines Drahtbügels in das Plasma eintauchte. Die 
Größe der Verschiebung des Molybdänstiftes war ein 
Maß für die Änderung der ins Plasma eintauchenden 
Sondenfläche f. Alle Leitungen und Meßgeräte waren 
gegen die Hochfrequenz des Senders abgeschirmt. 


Zusammenfassung 


Es wird nach einigen Bemerkungen zur Durch- 
führung von Sondenmessungen in Hochfrequenzplas- 
men nach der Langmuir-Methode über ein neues 
Sondenverfahren berichtet, mit dem ebenfalls die 
charakteristischen Daten des Plasmas einer Hoch- 
frequenzentladung bestimmt werden können. Der 
positive Pol einer konstanten Spannungsquelle ist mit 
einer Sonde verbunden, deren ins Plasma tauchende 
Fläche verändert werden kann. Am negativen Pol 
dieser Spannungsquelle liegt die ionenentziehende 
flächenkonstante Gegenelektrode. Man benötigt eine 
weitere Bezugselektrode, die auf einem festen Poten- 
tial liegt und nur über einen hochohmigen Spannungs- 
messer mit dem aus Sonde, Spannungsquelle und 
Gegenelektrode gebildeten Sondenkreis in Verbindung 
steht. Der Strom im Sondenkreis und die Potential- 
differenz U,, die sich zwischen Sonde und Bezugs- 
elektrode einstellt, wird in Abhängigkeit von der ver- 
änderlichen Sondenfläche gemessen. Aus diesen beiden 
ermittelten Meßkurven ergeben sich die gesuchten 
Plasmadaten. Aus dem Verlauf des Stromes in Ab- 
hängigkeit von der Sondenfläche kann unmittelbar er- 
kannt werden, bei welcher Größe der Sonde sich diese 
auf Plasmapotential befindet. 


Wir danken dem Vorstand des Physikalischen In- 
stituts der Universität Würzburg, Herrn Professor Dr. 
H. KULENKAMPFF für die Förderung der Arbeit durch 
Überlassung von Institutsmitteln. 
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Versuche zur Bestimmung von Elektronenaustrittsarbeiten 
an makroskopischen Wolframkristallflächen 
Von Hans GIENAPP 
Mit 6 Textabbildungen 
(Eingegangen am 29. Januar 1960) 


Einleitung 
Den ersten Versuch, die Elektronenaustritts- 
arbeiten des Wolframs an verschiedenen Kristall- 
flächen zu ermitteln, unternahm M.H. NıcHors 1940 
[1]. Seine Methode bestand in der Messung der 
Temperaturabhängigkeit der Glühelektronenemission 


Abb.1. Versuchsröhre im Querschnitt (Erläuterung s. Text) 


der Flächen, aus der bekanntlich mittels der Richard- 
son-Gleichung 
N 


iy=A:T2.e HT (1) 


(t, = auf. die Feldstärke Null an der Kathodenober- 
fläche extrapolierte Sättigungsstromdichte, 4 = Emis- 
sionskonstante, & = Elementarladung, %k = Boltz- 
mannsche Konstante) die Elektronenaustrittsarbeit o, 


Tabelle 1. Angaben verschiedener Autoren für die Hlektronen- 
austrittsarbeiten von Wolframkristallflächen 


Flächen- | M.H.NicHots SMIRNOW F.L. Hu6HEs, H. LEvIn- 


indizes ' (Glühemission) | und SCHUPPE | STEIN, R.KAPLAN* (Glüh- 
| , (Feldemission) | emission und Ionisation) 


(111) | 4,39 V | 4,2 V = 
(112) | 4,69 V 4,9 V 5,25 V 
(001) | 4,56V 46V | EL: 
(011) | 4,68 V ae 5,25 V 


* Diese Autoren geben die genannten Werte für die 
Kristallrichtungen [112] bzw. [Oll] an. 


ermittelt werden kann. Die Ergebnisse von M.H. N1- 
CHOLS sind in Tabellel denen von F.L. Hucuss, 
H. Levisstein und R. KArran [2] sowie denen von 
SMIRNOW und SCHUPPE [3] gegenübergestellt. Die 
Angaben differieren untereinander stark. 

Die angegebenen Ergebnisse von M.H. NıcHous 
sind 1947 in einer Arbeit von I.N. STRANSKI und 


H. Gıenarp: Elektronenaustrittsarbeiten an makroskopischen Wolframkristallflächen 


Zeitschr 
angewandt 


R. SUHRMANN [4] kritisch betrachtet worden. 
gaben als eine Fehlerquelle an, daß M.H. Nrc 
seinen Draht mit Gleichstrom geheizt hat. 1 
bildet die Drahtoberfläche nämlich an gev 
kristallographisch ausgezeichneten Stellen eine 
sche Zähnung aus. Man nennt diese Erschei 
„Gleichstromeffekt“. Die gemessene Elektra 
emission ist dann nicht mehr der ursprüngl 
Kristallfläche, sondern der gestuften Oberfläche‘ 
schreiben. Der Gleichstromeffekt dürfte mit de 
M. DRECHSLER [5] beschriebenen Bildung von 
auf Kristallflächen im elektrischen Feld zusam 
hängen. Er tritt bei Heizung mit Wechselstrom ı 
auf. Auf einen weiteren systematischen Fehler 8 
genannten Untersuchung hat M.H. NıcHors | 
selbst hingewiesen [6], [7]. Bei seinen Messu 
konnten schnelle Sekundärelektronen von der W 
des den Einkristalldraht umgebenden geschli 
Anodenzylinders zum Auffänger gelangen und 
Messung des Glühemissionsstromes, besonders 
schwach emittierenden Kristallflächen, verfälsche 


In der vorliegenden Arbeit werden Meßergeb 
über die Glühelektronenemission von chemisch 
ätzten, mit Wechselstrom geheizten Wolframkrist: 
beschrieben, die von den erwähnten Mängeln freis 


Beschreibung der Versuchsröhre 


Abb. 1 erläutert die Wirkungsweise des benut 
Gerätes. Der Kristalldraht ist in der Achse des? 
denzylinders A mit Hilfe eines Bügels drehbar” 
gespannt. Die emittierten Elektronen werden von 
Anodenspannung beschleunigt und fliegen in radi 
Richtungen auf A zu. Der Spalt S, im Anodenzylii 
blendet den Elektronenstrahl 7 aus. Dieser gel 
zum Auffängersystem, das in Abb.1 durch ı 
konzentrische Kreise dargestellt ist. Der eigentl 
Auffänger ist umgeben von dem Gitter @, das 
hinreichend negativem Potential gegen ihn vers 
ist, um nicht zu schnelle Sekundärelektronen von 
fernhalten zu können. Durch Drehung des Bügels 
Hilfe eines Magneten kann man verschiedene Kris 
flächen in die Stellung dem Spalt S, gegenüber 
damit deren Emissionsströme zur Messung bringe 


Der bisher beschriebene Teil der Röhre ent 
im Vergleich zu M.H. NıcHots’ Gerät nichts pr 
piell Neues. Die Entstehung des bereits erwäht 
Meßfehlers durch Einstreuung von elastisch re 
tierten bzw. schnellen Sekundärelektronen erke 
man an Hand der Abb. 2 und 3. Die Abb. 2 st 
durch elektronische Integration der Bewegungs 
chung gewonnene Bahnen von Elektronen im Ano 
zylinder dar, die die Wand mit einer Geschwindig 
verlassen, die der ganzen (obere Hälfte der Abl 
bzw. halben (untere Hälfte der Abb. 2) Beschle 
gungsspannung entspricht. Abb. 3 gibt den Z 
menhang zwischen dem „Ablaufwinkel‘‘ ß und & 


‘ser Arbeit ‚Reichweite‘ genannten Winkel « 
(b.2) an. Man sieht, daß von fast allen Teilen 
Inodenoberfläche schnelle Sekundärelektronen 
schlitz S, und damit zum Auffänger gelangen 
}ı. Eine Vermeidung dieses Fehlers ist durch 
"bänderung der Geometrie der Anode oder durch 
jrstem von Blenden mit beliebigen, statischen 
Sialen nicht möglich. 

“n befindet sich im Anodenzylinder jedoch 
; S, noch ein weiterer Spalt S,. Die durch ihn 
enden, direkt vom Draht kommenden Elek- 
ı laufen sich in dem eingezeichneten Käfig tot. 
ler Anodenzylinderwand emittierte, langsame 
‚därelektronen können auch durch $, nicht auf 
\uffänger gelangen, weil sie vom Gitter @ ge- 
't werden. Wohl aber können reflektierte Elek- 
ı den Auffänger erreichen. Alle diejenigen von 
‚ die auf dem Wege 8,— S, den Auffänger er- 
'n, bilden den Strahl II, der von dem Flächen- 
nf der Zylinderoberfläche kommt. Der Ein- 
eit halber sind die begrenzenden Elektronen- 
»n von I/ innerhalb A als Geraden gezeichnet. 
Abb. 1 eingezeichnete Klappe erlaubt, entweder 
"1 I oder Strahl /I abzublenden. Ist die Klappe 
;rahl II geöffnet und wird dann der Kristalldraht 
ht, so gelangen nacheinander die verschiedenen 
‚en des Kristalls in die Stellung f gegenüber. 
\t kommen die von den verschiedenen Emissions- 
dichten des Drahtes hervorgerufenen Ströme 
«tierter Elektronen nacheinander zur Messung auf 
Auffänger. Die Anzahl der sekundlich reflektier- 
\lektronen ist proportional dem Primärstrom, Da 
'zur Bestimmung der Austrittsarbeit nach der 
Ann Gleichung die Kenntnis des relativen 
deraturanstieges des Stromes genügt, kann man 
‚der Temperaturabhängigkeit des reflektierten 
nes direkt auf die Austrittsarbeit schließen. Man 
labei den Vorteil, daß reflektierte Elektronen von 
ren Teilen der Anodenoberfläche als f nicht auf 
'Auffänger gelangen können. Der diskutierte 
sffekt ist auf diese Weise ausgeschaltet. 


Der Wolframkristall 


‘ur Durchführung der Messungen stand ein 
fram-Langkristalldraht zur Verfügung. Mittels 
« Röntgen-Drehkristallaufnahme wurde festge- 
t, daß die [011]-Achse des kubisch-raumzentrierten 
framkristalls nahezu parallel der Drahtachse war. 
‘dem Einbau in die Röhre wurde der Draht zur 
legung der Kristallflächen 2!/, min lang in einem 
isch von 40%iger Flußsäure (p.A.) und 65 %iger 
jetersäure (p.A.) im Verhältnis 1:1 bei Zimmer- 
peratur geätzt. Dabei nimmt der Drahtquer- 
jitt, falls ihn ein Einkristall vollkommen ausfüllt, 
in Abb. 4 angegebene Form ant. Die (112)-Flächen 
en nach der Ätzung bei Betrachtung mit dem 
roskop eine feine Querstreifung. Nach der Ätzung 

der größte Durchmesser des Drahtes 0,13 mm. 
Messungen wurden an einem etwa in der Mitte des 
htes liegenden, 3mm langen Kristallstück vor- 
ommen. 


-F.L. Hucnes, H. Levisstein und R. Karran benutzten 
etwas abweichendes Ätzverfahren, das nur die Unter- 
ung wenigeren Flächen zuließ. Man beachte die trotzdem 
retende Reproduzierbarkeit des Wertes 5,3 eV. 
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Ergebnisse 


In Abb.5 sind Beispiele für Meßergebnisse der 
Elektronenemission des Wolframkristalls als Polar- 
diagramm dargestellt, die mit Strahl I erhalten worden 


IR 


ANSRIIT 
IS 


Abb. 2. Bahnen von Sekundärelektronen im Anodenzylinder 


sind. Man erkennt, daß die Abb. 5 dieselbe Symme- 
trie hat wie der Kristallquerschnitt (Abb. 4). Im 
Winkelbereich um 180° (Abb. 5) verläuft die Kurve 
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Abb. 3. Zusammenhang zwischen dem Ablaufwinkel # und der „Reich- 


weite‘ « von Sekundärelektronen im Anodenzylinder 


etwas unregelmäßig. Das deutet darauf hin, daß der 
verwendete Kristall dort von fehlerhaftem Bau war. 
Abb. 6 gibt zwei Beispiele für die Temperaturabhängig- 
keit der Glühelektronen- 


or 2 Fläche 
emission von Wolfram- er 
kristallflächen wieder. Es 


liegt nahe, die gemessene 
Winkelverteilung des Emis- 
sionsstromes mit der Ab- 
hängigkeit der Austritts- 
arbeit von der jeweiligen Abb.4. Der Querschnitt des Wolf- 
Kristallfläche in Zusam- ramkristalls ee chemischen 
menhang zu bringen. Das 
ist jedoch auf Grund sekundärer Einflüsse des elek- 
trischen Feldes an den Kristallflächen und -kanten 
nicht ohne weiteres möglich. Die Verhältnisse werden 
übersichtlicher, wenn man statt des Emissionsstromes 
‚die gemäß Gl. (1) ermittelten Austrittsarbeiten im 
Polardiagramm darstellt. Man erhält folgende Zuord- 
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nung der Elektronenaustrittsarbeiten zu den Kristall- 
flächen, für die auch Messungen mittlerer Verweilzeiten 
adsorbierter Alkaliionen sprechen [10]: 


Tabelle 2. Elektronenaustrittsarbeiten von Wolframkristallflächen 


Flächenindizes | Elektronenaustrittsarbeit 


(111) 42V 
(001) 4,6V 
(01). | 5,2 V 
a) | 5,3 V 


Dabei ist angenommen, daß von den aus dem 
Polardiagramm zu entnehmenden Werten für die 
beiden einander gegenüberliegenden Flächen (011) 


RL Sll7 
EN 


Abb.5. Der direkte Auffängerstrom als Funktion des Drehwinkels des 

Bügels. Kurve A ist bei 2600, Kurve B bei 2670° K aufgenommen worden. 

Der Druck in der Röhre betrug während der Messungen 2 - 10 Torr (gemessen 
mit Alpert-Manometer) 


der größere der zuverlässigere ist. Das ist begründet 
durch das Auftreten des bereits erwähnten Kristall- 
baufehlers. Die gemessenen Sättigungsstromdichten 
hängen von der angelegten Anodenspannung ab 
(Schottky-Effekt). Es gilt die Beziehung 


logi, = login + 8. (2) 


i, — Sättigungsstrom bei der Anodenspannung V, 
i, = Sättigungsstrom, extrapoliert aut V= (0, 
T = Drahttemperatur. 

S ist eine Konstante. Ihr theoretischer Wert für 
konzentrische Zylinder ist bei Verwendung dekadischer 
Logarithmen 10,5. Die Messung der Abhängigkeit des 
Sättigungsstromes von der Anodenspannung bei kon- 
stanter Drahttemperatur führte an den Kristall- 
flächen zu dem Ergebnis: S=15+3. Damit ergibt 
sich eine Korrektur von 0,1eV für die ermittelten 
Austrittsarbeiten, die an den angegebenen Werten 
bereits angebracht ist. Die Anodenspannung betrug 
bei den beschriebenen Versuchen 1200 V, die Brems- 
spannung am Gitter 1170 V. Die entsprechenden 
Werte in der ersten Arbeit von M.H. NıcHnors waren 
l bis 3,5kV und 800 V. Bei den angegebenen Be- 
triebsdaten der Röhre ergaben sich mit dem Strahl II 


die entsprechenden Kurven und Werte der Aust 
arbeiten wie mit Strahl /. Das erklärt sich daraus 
die Bahnen der bis nahe an den Draht zurücklaufe 
Sekundärelektronen nicht mit den für das Zylir 
potential berechneten Kurven übereinstimmen, ı 
der Drahtquerschnitt ein Polygon ist. 


Diskussion 


An die Ergebnisse von M.H. NıcHors [1] ank 
fend haben I.N. STRANSKI und R. SUHRMANN 
die Kenntnisse über den Bau des Wolframeinkri 
den Ergebnissen der Elektronenemissionsforsel 
gegenübergestellt [4]. Sie fanden dabei empiri 
Regelmäßigkeiten zwischen den Austrittsarbeiten 
Kristallflächen und 

A. der Abtrennarbeit der am lockersten gebü 
nen Atome der betreffenden Oberfläche, 

B. der kürzesten Entfernung zweier Bausteir 
der betreffenden Netzebene, 

C. der spezifischen Oberflächenenergie. Je gr 
die spezifische Oberflächenenergie, desto kleiner 
Austrittsarbeit. 


76 
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23 
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Abb. 6. Richardson-Geraden, mit dem direkten Strahl (7) verschied 
Bügelstellungen gemessen 


Das Bestehen eines Zusammenhanges ( ist mit 
gegenwärtig herrschenden Vorstellungen über 
Beeinflussung der Elektronenaustrittsarbeit du 
elektrische Doppelschichten als Wirkung von gan 
Dipolnetzebenen verträglich. Das Bestehen des 
sammenhanges A ist es jedoch nicht, da in die 
Falle die Austrittsarbeit mit einer Abtrennarbeit 
Zusammenhang gebracht wird, die nicht für das ga 
betreffende Flächengebiet charakteristisch ist. 


I.N. STRANSKI und R. SUHRMANN nahmen 
daß M.H. NıcHots’ Wert für die (011)-Fläche 
klein, die anderen aber richtig sind und kamen 
durch zu dem Ergebnis, daß die Möglichkeit B 
zutreffen kann. Zur Entscheidung zwischen A 
reichte das ihnen vorliegende Erfahrungsmaterial nt 
nicht aus. Die neuen, in Tabelle2 angegebeı 
Werte [8] für die Flächen (Oll) und (112), mael 
jedoch gerade die Möglichkeit B wahrscheinlich. So 
sie zutreffen, so würde das heißen, daß alle Fläcl 
einer Zone stets dieselbe Austrittsarbeit haben, w 
nicht durch eine der Flächen eine andere Zone 
größerer Austrittsarbeit verläuft. 


An einem Silbereinkristall haben H.F. FAR 
WORTH und R.P. Wısc# [9] auf photoelektrisch 
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ahe übereinstimmende Austrittsarbeiten an der 
und (001)-Fläche gefunden: 


g, (111) — 4,75 Sie 0,01 eV, 
g9(001) = 4,81 +0,01 eV. 


ristallisiert kubisch-flächenzentriert. In einem 
‚gen Kristall sind die kleinsten Atomabstände 
(111)- und (001)-Flächen einander gleich. Die 
isse von FARNSWORTH und WıncH sprechen 
‚enfalls für den Fall B. Zur endgültigen Klärung 
jedoch noch weiteres Erfahrungsmaterial ge- 
>lt werden. 


Zusammenfassung 


‚rch Messung der Temperaturabhängigkeit der 
lektronenemission wurden an Wolframkristall- 
die durch chemische Ätzung hergestellt 
n sind, die Elektronenaustrittsarbeiten ermit- 
ür die vom theoretischen Standpunkt besonders 
ssierenden schwach emittierenden Flächen mit 


=) 


1. Einleitung 


\ einer Reihe von Arbeiten wurde in jüngster Zeit 
agnetisierungsumkehr in dünnen ferromagneti- 
Schichten mit uniaxialer Anisotropie theore- 
[1—5] und experimentell [4-8] untersucht. 
der Wandverschiebung und der inkohärenten 
g spielt dabei die kohärente Drehung des 
etisierungsvektors als besonders schneller Vor- 
eine entscheidende Rolle. 
ie theoretischen Berechnungen dienten meist der 
mung der Umkehrzeit in Abhängigkeit vom an- 
ten Feld bei einer angenommenen Dämpfungs- 
ante. Der Leser solcher Arbeiten gewinnt keine 
auung davon, wie der Ummagnetisierungsprozeß 
zelnen vor sich geht, und damit auch keine Vor- 
g davon, wie die verschiedenen Parameter wie 
tärke, Feldrichtung und Anisotropie, vor allem 
Be experimentell noch unbeherrschte Spindämp- 
in die Umkehrzeit eingehen. 
m folgenden soll gezeigt werden, wie man durch 
einfache graphische Methode den zeitlichen Ver- 
der Magnetisierungsdrehung, d.h. die Bahn des 
netisierungsvektors auf der Richtungskugel, an- 
hert ermitteln kann. Die Methode wird für eine 
<rete Feldverteilung als Beispiel durchgeführt. 
Bahnen für verschiedene Dämpfungskonstanten 
len gezeigt. Die daraus gewonnenen Erkenntnisse 
ren weitgehend verallgemeinert werden. 
Tor der Untersuchung der kohärenten Drehung in 
shnitt 3 wird in Abschnitt 2 dargelegt, welchen 
lüssen die Magnetisierung in einem ferromagneti- 
n Material unterliegt. Dies geschieht am ein- 
. f. angew. Physik. Bd. 12 


den Indizes (011) und (112) ergaben sich die Werte 5,2 
und 5,3 V. 

Herrn Professor Dr. FRIEDRICH KnAUErR (Institut 
für physikalische Chemie der Universität Hamburg) 
danke ich sehr für Förderung dieser Arbeit. Ebenfalls 
danke ich Herrn Dipl.-Math. J. BEckEr für die Be- 
arbeitung der den Abb. 2 und 3 zugrunde liegenden 
elektronischen Rechnungen. 
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Eine anschauliche Darstellung der kohärenten Magnetisierungsdrehung 
in dünnen ferromagnetischen Schichten 


Von Ernst FELDTKELLER 
Mit 7 Textabbildungen 
(Eingegangen am 11. März 1960) 


fachsten durch Betrachtung der Magnetisierungsener- 
gie in Abhängigkeit von der Magnetisierungsrichtung. 
Die Magnetisierung sucht stets ein Minimum dieser 
Energie auf. In Abschnitt 2 handelt es sich also um 
Bekanntes, das aber die Voraussetzung für unsere 
späteren Überlegungen bildet. 


2. Energiebetrachtungen 


Für einen Elektronenspin in völlig isotroper Um- 
gebung hat die Energie für alle Richtungseinstellungen 
dieselbe Größe. Alle Richtungen sind also gleich sta- 
bil. Dieser Idealfall ist im Festkörper nie realisiert. 
Im allgemeinen gibt eine ganze Reihe anisotroper Ein- 
flüsse Anlaß zu Vorzugsrichtungen. Ihre Energie- 
beiträge, die im folgenden aufgezählt sind, setzen sich 
additiv zur richtungsabhängigen Magnetisierungs- 
energie zusammen. 

1. Die Austauschenergie beschreibt die Wechsel- 
wirkung des einzelnen Spins mit den Nachbarspins. 
Bei Ferromagnetika hat sie ihr Minimum erreicht, 
wenn alle Spins die gleiche Richtung haben. Inner- 
halb einer Domäne, in der alle Spins gleichgerichtet 
sind und auch bei kohärenten Rotationsprozessen 
gleichgerichtet bleiben, kann man sie außer Betracht 
lassen. In den Blochwänden dagegen spielt sie eine 
entscheidende Rolle. 

3. Die Feldenergie hat ihr Minimum in Richtung 
des von außen angelegten Feldes. 

3. Die Energie der freien Pole wird meist Ent- 
magnetisierungsenergie genannt (E, von demagnetiza- 
tion). In ihr äußert sich die Formanisotropie des 
'Probekörpers. Bei dünnen Schichten ist sie besonders 
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groß, wenn die Magnetisierungsrichtung senkrecht zur 
Schichtebene liegt. 

4. Die Kristallanisotropieenergie (meist einfach 
Kristallenergie genannt) charakterisiert leicht und 
schwer magnetisierbare Richtungen im Kristallgitter. 
Leichte Richtungen sind z.B. in Eisen die drei [100]- 
Achsen, in Nickel die vier [111]-Achsen, in Kobalt 
die eine hexagonale Kristallachse. 

5. Die Spannungsanisotropieenergie enthält den 
Einfluß mechanischer Spannungen auf die Magneti- 
sierung. Dieser Einfluß beruht auf der Magneto- 
striktion. 

6. Bei Ni-Fe-Legierungen kann man durch Auf- 
dampfen oder Tempern im Magnetfeld eine uniaxiale 
Anisotropie erzeugen, die wahrscheinlich auf einer 
Richtungsnahordnung der Fe-Atome ([9], weitere Zi- 
tate siehe dort) oder einer Textur eingebauter Verun- 
reinigungen [10], [11] beruht. Mit ihrer Hilfe erhält 
man Schichten mit zwei stabilen Zuständen. Die 
Energie wird in der Literatur oft einfach Anisotropie- 
energie genannt. 

Bei kohärenten Magnetisierungsdrehprozessen 
bleibt die ganze Schicht eine einzige Domäne. Die 
gesamte Magnetisierung ändert dann nur ihre Rich- 
tung und nicht ihren Betrag. In diesem Falle können 
wir von obiger Liste Nr. 1 außer Betracht lassen, 
während Nr. 2 bis 6 für die gesamte Magnetisierung 
in gleicher Form gelten wie für den einzelnen Spin. 

Bei Ni-Fe-Legierungen kann man die Zusammen- 
setzung so wählen (etwa 80% Nickel), daß sowohl die 
Kristallanisotropie als auch Spannungsanisotropien 
nur einen vernachlässigbaren Einfluß auf die Ma- 
gnetisierungsrichtung haben. Die Magnetisierungs- 
energie solcher im Magnetfeld aufgedampfter Permal- 
loyschichten ist dann 


E=Ey+&at#&xr 
mit der Feldenergie 


Ey =—-3:5=—IH cos(p— pn) cos Yy 
I sin2y, 


lo 


Entmagnetisierungsenergie DH, = 


Anisotropieenergie Ex = K(l — cos?o cos? y). 

Genau genommen handelt es sich hier durchweg 
um Energiedichten, also z.B. mit der Einheit erg/cm®. 
In E, ist die Entmagnetisierung in der Schichtebene 
vernachlässigt. Die Formelzeichen haben folgende 
Bedeutung: 


3 = Magnetisierungsvektor, 1 =|$] =B— u,H 
(also eigentlich die magnetische Polarisation), 

9 =angelegtes Magnetfeld, H =]| 9], 

io — Induktionskonstante, 


K = Anisotropiekonstante — Ei ; 
Hy — Anisotropiefeldstärke =, 
y Winkel zwischen Magnetisierungsvektor und 


Schichtebene, 
9 = Azimutwinkel von 
der Schichtebene), 
Pn — Winkel zwischen $ und leichter Achse, wobei $ 
hier immer in der Schichtebene liegen soll. 


S gegen die leichte Achse (in 


Die Form dieser Funktionen für ein konkretes Bei- 
spiel zeigen die Abb. 3 bis 5 in Abschnitt 3. 


Betrag == cos p cosy und die Richtung der leichten A 


Im Gleichgewicht stellt sich nun die Mag 
rungsrichtung in ein Energieminimum hins 
Veränderung von p und y ein. Bei langsame 
gängen, z.B. bei der Ummagnetisierung mit 
befindet sich die Magnetisierung in jedem Mom 
energetischen Gleichgewicht. Die 50 Hz-Hys 
schleife, die bei dünnen anisotropen Permalloy 
ten je nach der Feldrichtung sehr verschiedene E 
annehmen kann, läßt sich, soweit sie nicht 
Wandwanderungsprozesse bedingt ist, durch 
energetischen Minimal-Betrachtungen vorau 
[12], [13]. 

Nicht mehr dauernd im energetischen Gle 
wicht befindet sich die Magnetisierung, wenn d 
gelegte Magnetfeld sehr schnell geändert wird 
innerhalb weniger Nanosekunden. Um für diese 
den Ummagnetisierungsvorgang zu erklären 
vorauszusagen, müssen dynamische Betracht 
angestellt werden. Dem sollen die folgenden 
legungen dienen, die den eigentlichen "Inhalt 
Arbeit darstellen. 


3. Dynamische Behandlung der Magnetisie 
drehung 


Ausgangspunkt jeder dynamischen Betradl 
der Ummagnetisierungsvorgänge ist heute die 
dau-Lifshitz-Gleichung, meist in der von Gü 
eingeführten Form [1], [2], [3], [d]: 


=Yy[3 X Dei] +7 BES 
Hierin ist y= Br = —2,2.107 en das gyrom: 


tische Verhältnis, « eine Dämpfungskonstante. 
vom jeweiligen % abhängige Größe Ser enthält 
Einfluß der verschiedenen oben aufgeführten Ene 
terme. Wir wollen stattdessen in die Gleichung 
Energiesumme einführen und schreiben: 


$=-7 [IxgradR(py)]+7 [I xIl: 


Gl. (1) folgt aus (2), wenn man für die verschied 
Energieanteile in E neben der äußeren Feldst 
„innere Feldstärken“ einführt. Ser ist dann die 
torsumme aller dieser Feldstärken. Zum Bei 
können wir ein 9, so definieren, daß 


1 
- [3x9] = [8 x grad ä,] 


ist. Die Definition ist nicht eindeutig. Legen v 
senkrecht zur Schichtebene, dann ist sein Be 


H,= Fr siny. Diese Größe wird oft „‚entmagnetisie 
0 
des Feld‘ genannt. 


Eine entsprechende scheinbare Feldstärke für #, hat 


Ihr EG ist nur für 9=0 und y=0 (d.h. $ in der leie 
Richtung) die übliche „Anisotropiefeldstärke“ A; = 

Daß Gl. (3) auch als Beziehung zwischen dem äußı 
Feld 9 und Ey; gilt, sieht man am einfachsten daraus, 


—5x9H und - > IS x grad Ey, beide senkrecht auf der di 


‘und 9 et Ebene stehen und den Betrag IH: 
haben, wobei ö der Winkel zwischen $ und 9 ist. 


x 


WS 
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rsprüngliche Form der Landau-Lifshitz-Gleichung 


b ay 
S=Y3X dert FIX [IX Han] 


äherung für kleines «. Nach ihr würde z.B. der Be- 
a mit Dämpfung größer sein als ohne Dämpfung. 
enge, für $ explizite Gleichung, die man durch Um- 
‘ von (1) erhält, ist 

ee 


Y 
Era “dent Tre 


ERS Dertl ‚ 


E 2 


a red —Sx[Sxgrad 2]. 


Pate) 


‘ den Magnetisierungsvektor einwirkt, und der 
wegen seiner Kreiseleigenschaften durch eine 
sionsbewegung ausweicht. Im zweiten Term 
‘teht die Dämpfung, die der Magnetisierungs- 
‚g entgegenwirkt. Auch auf diese Kraft reagiert 
agnetisierungsvektor durch eine Ausweichbe- 
,, die in Bereiche kleinerer Energie hinführt. 
lers ausgedrückt: Ohne Dämpfung präzediert 
gnetisierung dauernd unter Beibehaltung der 
nglichen Energie um das Energieminimum 
; erst die Dämpfung ermöglicht einen Energie- 
‚und dadurch eine Bewegung auf das Minimum 
Jie Verhältnisse sind in Abb. 1 schematisch 
tellt. 

n erkennt aus Abb. 1 durch trigonometrische 
hnungen, daß die Bahn des Magnetisierungs- 
s einen Winkel are tan « gegen die Linien kon- 
» Energie einschließt. Die Geschwindigkeit des 
tors auf dieser Bahn beträgt 


Br lllersd2l 
I IYı+o 
an aus dem dick ausgezogenen rechtwinkligen 
k in Abb. 1 entnehmen kann (cos arc tan « — 
)=2). Es ist dies die Winkelgeschwindigkeit um 
rsprung von $, d.h. den Mittelpunkt der Rich- 
ugel. 
r wollen nun diese Bahn und die zu ihrem Durch- 
benötigte Zeit für ein praktisch interessantes 
el untersuchen: PROEBSTER, METHFESSEL und 
RG [7] berichteten von einem etwa ee 
wuernden Ummagnetisierungsprozeß bei Du 
plötzlich angelegten. Ummagnetisie- ii 
eld von weniger als Ins Anstiegszeit. 
"Schicht lag ein dauerndes Gleichfeld 9, 
ter Richtung von etwa 3 0e (1 0e = 
cm. In fast allen Arbeiten über dünne 
jagnetische Schichten wird diese cgs- 
it benutzt.) Die gesamte Feldstärke 9, 
nd der Ummagnetisierung betrug 6 Oe 


Magnetisierungsenergie für y=0 
S EN 


f 
Br 


unmerklich von y abhängen, können die Energie- 
werte von Abb. 4 einfach zu denen von Abb. 3 addiert 
werden. Die daraus resultierende Energieform für die 
Kugelzone zwischen y—= —2,8° und +2,8° ist in 


Abb.1. Schematische Darstellung der modifizierten Landau-Lifshitz- 

Gleichung. Die eingezeichneten Bahnen des S-Vektors liegen auf einer 

Kugel mit dem Radius /. Alle Vektoren außer 3 liegen in einer Ebene 

senkrecht zu I, die die Kugel im Endpunkt von S berührt (hier Papier- 

ebene). Die die Gleichung zusammensetzenden Vektoren sind hervor- 
gehoben 


Magnetfeld in 
schwerer Kichlung 


Magnerfeld in _ 
/eichter Richtung 


Abb. 2. Feldanordnung bei dem von PROEBSTER, METHFESSEL und KıIN- 
BERG [7] beschriebenen Ummagnetisierungsvorgang. Die Feldstärke 9, 
vor und $, während der Ummagnetisierung ist in die „Astroide‘“ einge- 
zeichnet, die in Polarkoordinaten für jede Feldrichtung die ‚kritische Feld- 
stärke“ angibt, oberhalb welcher die Ummagnetisierung durch Drehprozesse 
erfolgt. Innerhalb der Astroide ist die Feldstärke (und damit Zz von Abb.3) 
so klein, daß es für 3 bezüglich Richtungsänderung zwei Energieminima 
gibt. Beim Übergang zu größerer Feldstärke (Abb. 3) fällt beim Über- 
schreiten der Astroide ein Minimum weg (für den durch dE/&9=0 ge- 
gebenen Wert von p wird hier auch 0?E/2g*=0, bei noch größeren Feld- 
stärken negativ), und die zugehörige Richtung wird instabil. Der darauf 
ablaufende Drehprozeß wird in der vorliegenden Arbeit beschrieben 


wa 30° Neigung gegen die leichte Rich- 
Abb. 2). 


BIST Er, a 


z Anisotropiefeldstärke Hz der benütz- Abb. 3, Abhängigkeit der Magnetisierungsenergie von @ für y=0, bei H=6 0e, 


hicht betrug 4 Oe. Für I/u, kann man 

ınden Wert 10000 Oe benutzen. 

r diese Zahlenwerte zeigt Abb. 3 die Magneti- 
gsenergie in Abhängigkeit vom Winkel o in der 
ıtebene (y —=0). 

b. 4 zeigt die Entmagnetisierungsenergie E, in 
ıgigkeit von y. Da Ey, und #7 für kleine y nur 


Hx=40e, pu = 30°, I=10000 & 


„Höhenlinien“-Darstellung in Abb. 5 gezeigt (dünne 

Linien). Die Zone wurde in die Zeichenebene abge- 

wickelt. Die Figur mußte der Deutlichkeit halber ver- 

zerrt werden; sie hat für y einen 7mal größeren Maß- 

stab als für @. (Die richtigen Winkelverhältnisse sieht 
lu 
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man, wenn man die Figur von schräg unten betrach- 
tet). Die Richtung des angelegten Feldes 9, und die 
durch $, bedingte Magnetisierungsrichtung \, vor der 
Ummagnetisierung sind 
in die Figur eingetragen. 
Wegen des konstan- 
ten Winkels arc tan « 
zwischen der Magneti- 
sierungsbahn und den 
Linien konstanter Ener- 
gie läßt sich nun leicht 
die Bahn des Magneti- 
sierungsvektors für jede 
willkürlich angenom- 
mene Dämpfungskon- 
stante « konstruieren. 
7 Für fünf verschiedene 
7" 0 7? 72 3° Dämpfungskonstanten 
Re 3 sind die Bahnen in die 
SP sierungsenergie vony Figur eingetragen. Die 
kleinen Unterbrechun- 
gen sind Zeitmarken. Der Winkel zwischen den Zeit- 
marken wird in 101° sec durchlaufen. Abb. 6 ist eine 
vergrößerte Darstellung der Umgebung von %, in un- 
verzerrtem Maßstab. 


U 
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damit begangene Fehler liegt innerhalb der Z 


genauigkeit. 
Die Zeiteintragung läßt sich sehr vereinfi 
wenn man S// in Komponenten zerlegt mit d 
Komponente de cos y — 2 ( 2 a zei 
dt I(l+o2) \ey ep! 
z.B. für x =0,02 ist schon nach den ersten 15- I( 
a DR <0,01, nach den ersten 15 - 10 U see 
cp! Ey 
kleiner als 0,001, und man kann den zweiten T. 
der Klammer von do/dt schon sehr bald vernad 
gen, während der erste für kleine y (d.h. im g 
hier vorkommenden Richtungsbereich) propor 
y ist. Man benutzt ein mittleres y des betrad 


+ 


Bahnabschnittes und kann auch hier Aw 
bequem im Millimeterpapier abzählen. 

Aus den-gezeigten Bahnen erkennt man folge 

1. Bei dünnen Schichten reicht wegen der gest 
Form der Kurven konstanter Energie schon eine D 
fungskonstante von 0,02 aus, um das Überschw 
praktisch zu unterdrücken. 

2. Die Ummagnetisierungsgeschwindigkeit 
fast im ganzen Verlauf und während der ganzen 
durch die Entmagnetisierungsenergie der dü 


Winkel g gegen 
die Schichtebene 


Abb. 5. 


Die Bahnen wurden auf Millimeterpapier von %o 
ausgehend Stück für Stück weitergezeichnet. Da sie 
im unverzerrten Maßstab fast überall nahezu horizon- 
tal (parallel zur Schichtebene) verlaufen, kann man 


Azimutaler Winkel @ in der Schichtesene gegen die leichte Achse 


Linien konstanter Magnetisierungsenergie (Parameter: Energie in Vielfachen von 10”? I?/w,) und Verlauf der Magnetisierungsrichtung‘ 
schiedene Dämpfungskonstanten «. Man beachte die Maßstabsverzerrung! 


Ih 
| 


Schicht bestimmt. Ohne Dämpfung ist dojdt d 
die Larmor-Präzessionsfrequenz um das auf 8.25 
finierte entmagnetisierende Feld [7]. Dieses be 
im dargestellten Beispiel bei «—=0,02 bis zu 190° 
(230 Oe), ist also viel größer al 


von außen angelegte Schaltfeld. D) 
beruht die hohe Schaltgeschwindi 


Abb. 6. Ausschnitt aus Abb. 5 im vergrößerten unverzerrten Maßstab 


einfach für jedes Intervall Ap um « Ag in y-Richtung 
vom Energielinienverlauf abweichen. Das bedeutet 
bei den benutzten Maßstäben z.B. für «=0,02 auf 
jede 10 mm horizontales Fortschreiten eine vertikale 
Abweichung vom Energieverlauf um 1,4mm. Dieses 
Verfahren wird noch dadurch wesentlich erleichtert, 
als ein am Anfang gemachter Ungenauigkeitsfehler 
sich nicht im weiteren Verlauf vergrößert, sondern in 
der ersten Hälfte der Bahnen sich schnell wieder aus- 
gleicht, so daß die Millimeterpapiergenauigkeit von 
Anfang an genügt. 


An den Stellen, an denen die Bahn nicht nahezu 
parallel zur Schichtebene verläuft (bei jedem Durch- 
gang durch y=0), kann man diesen Ausschnitt un- 
verzerrt herauszeichnen, wie in Abb. 6 geschehen, und 
darin die Konstruktion streng ausführen. Es genügt 
aber, auch an diesen Stellen nach obigem Schema zu 
verfahren und den Energieverlust in der unmittel- 
baren Umgebung von y=0 zu vernachlässigen. Der 


72° der dünnen Schichten!. 
Die Ummagnetisierungszeit T 

meist definiert als die Zeit, nad 

die in einer Lesespule induzierte \ 
nung auf !/, des Maximalwertes abgefallen ist 


Die induzierte Spannung ist proportional Z 
: 5 dp . & 
Die Maximalwerte von T sing cos für verschie 
1 Eine ähnliche Erklärung gaben JoNKER, Wı1JN 
Bravx [14] für die hohe Grenzfrequenz der Anfangspern 
lität in Ferriten mit Vorzugsebene. Dort beschrei 
Magnetisierungsvektor ebenfalls langgestreckte Präzes 
bewegungen um das Energieminimum. In die dort bere& 
Präzessionsfrequenz &,—y VA Has um die leichte Ad 
kleinen Feldstärken wäre bei dünnen Schichten einzuse 


1/&E 
Au (ie 
ner I \ 89% )g=0,1=0 = 
1/&EB n 
Hi, le =—., 
NT, nr Heer Ho 


H,, ist also nicht das auf S. 258 definierte entmagnetisie 
Feld H;. Ganz entsprechend zu H,,—=H,; erfüllt abe 
Vektor mit der Richtung der leichten Achse und dem Be 
H,s=1/u, die Gl. (3), wenn sich $ in der Nähe der leie 
Achse befindet. 


ungskonstanten, wie sie sich aus Abb. 5 ergeben, 
. der folgenden Tabelle zusammengefaßt: 


Dämpfungskonstante & 


0,00 | 0,01 | 0,02 | 0,03 | 0,04 


300 | 250 | 200 | 160 | 110° /nsee 
10) 


| 
| 
oo | 2,0 [0,85 | 1,0 | 1,3 nsec 


les psinpcosy. . . 
s 1.Zurückschwingen | 300° 60 15 

2.Hinschwingen 300 | 40 
1s 2. Zurückschwingen | 300 | 15 


etisierungszeit T. . 


i «> 0,02 übersteigt die Spannung während 
ırückschwingens nicht die 10%-Grenze. Für 
)l dagegen muß die Zeit für das erste Zurück- 
eite Hinschwingen nach der Definition noch 


nmagnetisierungszeit 7 hinzugenommen werden. 


0% r- 
2 
} 
ar 
A en 
. a 
0 IE =} 4 | 
0 007 17/4 003 00% 


& 


Theoretische Ummagnetisierungszeit 7, definiert als die Zeit, nach 
in einer Lesespule induzierte Spannung endgültig unter 10% des 
\wertes abgefallen ist, in Abhängigkeit von der Dämpfungskon- 
stante & 


leshalb für «—=0,01 trotz der größeren Winkel- 
vindigkeit länger als für «=0,02 (Abb. 7 — 
ınhang). Man erkennt also auch in dieser Dar- 
ıg, daß es hinsichtlich der Ummagnetisierungs- 
ine optimale Dämpfungskonstante «opt gibt, 
f auch GILETTE und Os#mA [1], Gyorsy [2]und 
su [3] hingewiesen haben. Das Überschwingen 


1: A i d 
e bisher nur im transversalen Signal ne COS COSY 


inderung in der schweren Richtung) beobachtet 
n [15]. Bei obiger Definition von r ist das experi- 
1 gefundene «& größer als «&opt- 

‚ erübrigt sich, experimentelle und theoretische 
hrzeit zu vergleichen: Eine genaue Bestimmung 
Immagnetisierungszeit 7 war nicht unser Ziel, 
rn die anschauliche Darstellung des ganzen Vor- 
s. Trotzdem kann auf die gute Übereinstimmung 
wiesen werden, wobei eventuell nicht-optimale 
fung, Anstiegszeit des Feldes und das Auf- 
ssvermögen des Sampling-Oszillographen in Be- 
5 gezogen werden müssen. Verfeinerte Mes- 
n von DIETRICH und PROEBSTER [15] ergaben 
schen auch experimentell Schaltzeiten um 1 nsec 
hnlichen Feldstärken wie den hier zugrundege- 
1. 
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Anhang: Bei obiger Definition der Ummagnetisie- 
rungszeit 7 hat rin Abhängigkeit von « viele Unstetig- 
keitsstellen: Nämlich bei all den Werten von «, wo 
für abnehmendes « ein weiterer halber Umlauf neu 
hinzugenommen werden muß, weil sein Induktions- 
maximum nicht mehr unter die 10%-Grenze fällt, 
Abb. 7. 

Eine theoretisch mehr befriedigende, wenn auch 
experimentell schwerer zugängliche Definition der 
Ummagnetisierungszeit wäre z.B. die Zeit, bis zu der 
die ursprüngliche Energiedifferenz gegenüber der 
Gleichgewichtslage auf !/,, abgesunken ist. Bei dieser 
Definition ergäbe sich ein stetiger Verlauf von 7(«), 
und &opt wäre nicht durch die willkürliche Festlegung 
der 10%-Grenze bedingt, sondern von dieser Festle- 
gung weitgehend oder ganz unabhängig. 


Zusammenfassung 


Während sich die bisherigen theoretischen Arbeiten 
über schnelle Magnetisierungsdrehprozesse in dünnen 
ferromagnetischen Schichten meist nur mit der Um- 
magnetisierungszeit befaßten, wird hier der ganze 
zeitliche Verlauf der Ummagnetisierung graphisch dar- 
gestellt. Die dabei mitwirkenden Kräfte werden be- 
sprochen. 

Dazu wird eine graphische Methode entwickelt, 
nach der sich aus der Richtungsabhängigkeit der 
Magnetisierungsenergie für jeden Moment die Rich- 
tung und Geschwindigkeit der Magnetisierungsände- 
rung bestimmen lassen. Aus dem für ein konkretes Bei- 
spiel gezeigten Verlauf erkennt man, daß eine Spin- 
dämpfungskonstante «—=0,02 genügt, um das Über- 
schwingen praktisch ganz zu unterdrücken, und daß 
die hohe Ummagnetisierungsgeschwindigkeit der dün- 
nen Schichten auf einer Präzessionsbewegung um das 
entmagnetisierende Feld senkrecht zur Schichtebene 
beruht, das bei kleiner Spindämpfung bis in die 
Größenordnung 100 A/em geht, wenn das von außen 
angelegte Schaltfeld wenige A/cm beträgt. 
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Bahnstabilität in Kreisbeschleunigern 


Von JocHEN BIERSACK 
Mit 9 Textabbildungen 
(Eingegangen am 9. Februar 1960) 


1. Einleitung 


Die verschiedenen Ausführungen von Kreisbe- 
schleunigern, in denen mit Hilfe magnetischer Füh- 
rungsfelder stabile Gleichgewichtsbahnen erzielt wer- 
den, lassen sich auf drei Grundtypen zurückführen. 
Es?sind dies 1. die schwach fokussierenden Geräte 
(PFKG-Typ), 2. die stark fokussierenden Geräte mit 
pulsierendem Magnetfeld (PFAG-Typ) und 3. — als 
neuestes — die stark fokussierenden Geräte mit zeit- 
lich festem Feld (FFAG-Typ). Während diese drei 
Typen bisher gesondert und unter Zugrundelegung 
verschiedener mathematischer Methoden in der Li- 
teratur behandelt wurden (vgl. [1], [2], [3]), soll in 
der vorliegenden Arbeit gezeigt werden, daß eine ein- 
fache, gemeinsame Behandlung, die sich zwanglos 
aus der Theorie der Hillschen Differentialgleichungen 
ergibt, möglich ist und ebenso eine einheitliche De- 
finition der Stabilität zugrundegelegt werden kann. 
Zugleich werden hiermit die Grundzüge der FFAG- 
Stabilisierung vollständig dargestellt. 


1.1. Zum Begriff der Stabilisierungsbewegung 


Die Bewegung, die ein von seiner Gleichgewichts- 
bahn abgewichenes Teilchen vollführt, soll im folgen- 
den „Stabilisierungsbewegung‘ genannt werden. Das 
bisher den Komplex der Stabilisierungsbewegungen 
umschreibende Wort ‚Betatronschwingungen“ ist 
meines Erachtens etwas irritierend, da die Betatron- 
schwingungen keinesfalls nur auf Betatrons beschränkt 
sind und außerdem nicht immer Schwingungen im 
üblichen Sinne darstellen, wenn man dieses Wort den 
periodischen Vorgängen vorbehalten will. Im allge- 
meinen verläuft nämlich die Stabilisierungsbewegung 
nicht periodisch, sondern nach einer Funktion, die als 
Lösung der Hillschen Differentialgleichung nur bedingt 
periodisch ist (s. Abschnitt 5.1). 


1.2. Einige Voraussetzungen 


Einleitend müssen noch die einschränkenden Vor- 
aussetzungen vermerkt werden, unter denen alle fol- 
genden Betrachtungen gültig sind. 

1. sollen die zu beschleunigenden Teilchen nur 
Korpuskel-, keine Welleneigenschaften besitzen, 

2. sollen die Teilchen untereinander keine Wechsel- 
wirkung zeigen, d.h. Kräfte, die von deren Raumla- 
dung und Stromdichte herrühren, sollen fortgelassen 
werden, 

3. soll die Beschleunigung der Teilchen im Gerät 
oder ihrer Verzögerung durch Strahlungsverluste nicht 
in die Bewegungsgleichungen für die Stabilisierungs- 
bewegung aufgenommen werden; diese sollen vielmehr 
unter der Voraussetzung konstanten Impulses, 


p = const, (1.1) 
geschrieben werden. 

Daß diese drei Annahmen zu einer für die Praxis 
ausreichend guten Näherung führen, hat folgende 
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Gründe: Zu 1.) Klassische Mechanik und Quan 
mechanik führen in diesem Fall zu praktisch glei 
Ergebnissen. Zu 2.) Die Wechselwirkungskräfte | 
zumeist klein gegen die Lorentz-Kraft im 
feld und verschwinden, wenn v gegen c geht. Zu 
Die relative Impulsänderung pro Umlauf ist | 
gegen eins, Ap/p<<1, so daß man den Impuls im 
lauf einiger Umläufe als konstant ansehen darf, 

Ferner sei hier bemerkt, daß für die meisten R 
nungen Zylinderkoordinaten (r, ©, z) verwendet | 
den. Gleichgewichtsbahn und Stabilisierungsbewe 
gung werden als Funktion von © geschrieben, % 
weise wird aber auch die Bahnlänge s als unabhäng 
Variable benutzt. Ableitungen nach © sollen di 
Punkte, Ableitungen nach s durch Striche bezeich 


werden (z.B. x=x(9) %(s) = =; 


%,% 


x 
d® 


2. Einteilung nach Feld und Gleiehgewichtsbahn 


Wie weiter unten ersichtlich ist, geht in die Glei 
chungen für die Stabilisierungsbewegung sowohl 
magnetische Führungsfeld (in Form des Feldindex‘ 
als auch die Gleichgewichtsbahn (in Form des Kr 
mungsradius o) ein. Die Kenntnis von Feld 
Gleichgewichtsbahn ist also Voraussetzung für 
nachfolgenden Abschnitte. — Zugleich lassen sich 
Hand der Feldangaben die drei genannten Gerätety 
definieren. 


2.1. PFKG-Geräte (pulsierendes Führungsfeld konsta 
Gradient 


Hier hat das magnetische Führungsfeld in 
Symmetrieebene z=0 die Form 


HH (2): 0, =Bo=0, 


9 ist also unabhängig von ©. Ebenso ist natür 


oH, k 
a ne 


unabhängig von ©, was mit „konstanter Gradie 
bezeichnet wird. Eine Lösung der Bewegungsgleich 
in diesem rotationssymmetrischen Feld ist trivia 
weise eine Kreisbahn 


(0) — 7% 
wenn die Nebenbedingung 
mv? e 
-— —yH, 
ro © 


hin, 
pl) =n— H;(ro, t) 
eingehalten wird. (2.2) heißt dann die „Gleiel 


wichtsbahn“. — Für den Injektionsvorgang bedei 
(2.3), daß nur die (mit dem Impuls p, eingeschosser 


r D- x 
j 
BI “ 


T. Banı 
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chen auf die Gleichgewichtsbahn gelangen, die 
- Zeitpunkt t, abgeschossen werden, wobei sich 
us 


Pr = to H;(ro,1) (2.32) 
bt. Obwohl dank der Bahnstabilität auch Teilchen, 
n Abschußzeitpunkt kurz vor oder nach t, liegt, 
ı die Gleichgewichtsbahn erreichen, stellt diese 
ingung eine starke Beschränkung der Zahl der 
chen dar, die am Beschleunigungsprozeß teilneh- 
. können. Diese Beschränkung fällt erst bei dem 
\G-Gerät bei Betatronbeschleunigung fort. 

für ein Gerät, bei dem die Beschleunigung durch 
elektrische Wirbelfeld des im Innern der Bahn 
‚=r, anwachsenden Magnetfeldes erreicht wird 
statron“), stellt (2.3) die Wideroesche 1:2-Be- 
sung dar, wenn man den Impuls durch das be- 
eunigende Feld ausdrückt 


| p)= U A, * 
Mittelwert von HZ, über die Innenfläche der Bahn 
yjmmen). Dann schreibt sich (2.3) nämlich 


| 1 H(t)=H,(r,,t) (Wideroe-Bedingung). 
_ PFAG-Gerät (pulsierendes Feld alternierender 
Gradient ; in der amerikanischen Literatur 
pulsed field alternating gradient) 


Das Führungsfeld hat in der Ebene z—=0 die Form 


20) =B(-) 10, H-=HMo=0, (24) 
‚ei 
k>0 für Oel 
k(9) =!" 2.5 
n ins zur ole Ian. 


‚l,; sind die in Abb.1 angedeuteten ©-Intervalle; 
1,2,...N; N Zahl der Sektoren, wobei ein Sektor I, 
niert ist durch /,= I,’ +[,..) Die Funktion k (©) 
demnach den in der Abbildung gezeigten recht- 
gen Verlauf. k(©) ist periodisch mit der Periode 
N und ist außerdem eine gerade Funktion; es gilt 


2m 
2(0+ 7 )=&10) | 
k(—9)=k(0). | 
Feld (2.4) hat überall die gleiche Richtung; jedoch 
öH, _ k(0) ; >0. für OEL 
EI are) in 0 
ıselt sein Vorzeichen („alternierender Gradient“). 
uf dem Kreis r(0)=r, wird ,=AH, - f(t) unab- 
ig von ©, also rotationssymmetrisch, so daß — 
ler unter der Bedingung (2.3) — 
r(O)= 1, 


Lösung der Bewegungsgleichung darstellt und als 
chgewichtsbahn bezeichnet werden kann. Mit 
gelten natürlich auch die Folgerungen, insbe- 
ere (2.3a) für den Zeitpunkt des Einschießens. 


(2.6) 


Diesen Zusammenhang erhält man aus n —=e|€|, wenn 
das (in Bahnrichtung liegende) induzierte elektrische 
JE] = ro GE, einsetzt 


2.3. FFAG-Gerät (festes Feld alternierender Gradient: 
in der amerikanischen Literatur fixed field alternating 
gradient) 


Im Gegensatz zu den beiden vorigen Geräten be- 
sitzt dieses ein zeitlich festes Führungsfeld 


r\k 


H,(r,0)—H, | oe H=H0 0 
g9(©) ist eine gerade periodische Funktion mit alter- 
nierendem Vorzeichen (längs eines zentrisch gelegenen 
Kreises ist Z,—g(9) also in periodischer Folge positiv 
und negativ). 


1% 
ae Ca WE 
| | | 
| 
| Fa | 2X 
Dt an Sn IR ze 
| 
anE u 
EZ EINEN N 
{} ’ 1} 
| | | 
— ke ee 
en x 
_ + 
4 4 4 


Abb. 1. Der Verlauf des Exponenten k(®) bei einem PFAG-Gerät 
Daß der Gradient 3H,/ör wiederum alternierend 

ist, sieht man sofort: 

on, k r \k k 

5, Al.) sQ)=-7H0.0. 
Hierbei ist aber der Vorzeichenwechsel eine Folge des 
Faktors g(©), d.h. die Feldrichtung H,(r, ©) selbst 
kehrt sich um (während bei 2.2 die Feldrichtung 
gleichblieb und lediglich der Exponent k(©), das Vor- 
zeichen wechselte). 


Zenkum &— 
Abb. 2. Der Verlauf einer Gleichgewichtsbahn in einem FFAG-Gerät 
Eine Umkehr der Feldrichtung bedeutet, daß die 
Bahn eines geladenen Teilchens in der (r, ©)-Ebene 
abwechselnd zum Zentrum hin oder vom Zentrum weg 
gekrümmt ist (Abb. 2). Unter diesen Umständen ist 
natürlich keine kreisförmige Bahn mehr zu erwarten; 
ebensowenig kann irgendeine Bahn während der Be- 
schleunigungsdauer invariant bleiben, da sich wohl 


** Dieses Gerät heißt genauer „FFAG-Radialsektor“- 
Beschleuniger im Gegensatz zu einem anderen, kaum realisier- 
baren „FFAG-Spiralsektor“-Typ mit dem Feld 

r r ) 


k 
E(r,0)= 3 .) k + fcos (vo _N-tgt-in 
ro ro 
wobei N: Zahl der Sektoren; f: konstanter Faktor, ‚flutter 
factor“, 0o<f<1;£&: Winkel zwischen Ort des Feldlmaximums 
und dem Radius. (Die Orte der Feldmaxima NO—N tg: 


In =. = 0,2, 4n,... Olte? 


ponentialspiralen, die bekanntlich alle Radien unter konstan- 
tem Winkel & schneiden.) 


oder umgeformt re sind Ex- 
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der Impuls, nicht aber das Führungsfeld zeitlich än- 


dert. 
Aufschluß gibt hier die Bewegungsgleichung. Als 
Hamiltonsches Prinzip geschrieben lautet sie 


tz 
öfLd=0, 
b 


wobei die Lagrangesche Funktion in der relativisti- 
schen Form 
ST e 
= aeg 22 
L=-me/)l—-®—-ep+ X 
anzusetzen ist. Mit der elementaren Umformung 


2 
Mg 


— Mg c? N1-1{ [a yı=® (1 BP?) 
MR me p% 
ie 


erhält man 


e 
L=pv—E—-eyp| 5 Av 

(E Gesamtenergie des Teilchens, p und X die elektro- 
magnetischen Potentiale). Diese Form ist besonders 
einfach, da in unserem Falle p, E, » konstant sein 
sollen [nach der Voraussetzung (1.1)]. Unter Fort- 
lassung der konstanten Glieder bleibt dann 


ta e 
öf(p» + Zuv)di=0. (2.8) 
bı 


Schreibt man die Bahnen in der Ebene z=0 als r(O), 
so erhält man 


B do 
"= (dr, vo, v,) — (r; r, 0) dt ° (2.9) 


Für das Magnetfeld (2.7) $= (0, 0, H*r*g(©)), wobei 


zur Abkürzung H,/r? =H* gesetzt wurde, ergibt sich 
ein Vektorpotential 


a=[0, Br 75000), 0). 


) und (2.10) in (2.8) ein, so erhält man 


(2.10) 


Setzt man (2.9 


©, 
a N +2 
| PVrHr + Erz 


Er s 00) d9=0. 
9, 


Die zugehörige Euler-Lagrangesche Differentialglei- 
chung lautet 


d | F r 
. dO\ er» ara 
a IN ER (2.11) 
aa, er 
GE HH: .9)—0. 


Das ist aber die gesuchte Bewegungsgleichung in der 
(r, O)-Ebene. Diejenige Lösung, die die Bedingungen 


(0) = 0 
. TE Be 
v2 7) — U 
erfüllt (vgl. auch Abb. 2), heißt ‚„‚Gleichgewichtsbahn‘“. 
Genau wie g(©) wird in diesem Fall auch die Gleich- 
gewichtsbahn r(©) eine periodische und gerade Funk- 
tion von ©. 


Um noch weitere Eigenschaften der Lösung voraus- 
zusagen, setzt man 


r()=R(1+x(9),;, F(9)=R-x(0) 


in die Bewegungsgleichung (2.11) ein (x ist die re 
Abweichung von einem Kreis). Dann ergibt sid] 


1+x 
Ve+(U+%? 


— il .y)021 le 


en 
GONE 
e H# Rr+1 
a 5 


Wie man sieht, bleibt diese Differentialgleichun; 
x unverändert, wenn man einen anderen Impuls? 


einen anderen Bezugskreis R einsetzt, derart, da 
Re met 


D p 


ist. Man erhält also unter der Bedingung ( 
gleiche Lösungen 4(©) für zwei beliebige Impu 
und 9. Daraus folst: 1 

Die Bahnen r(9)=R(1-+x) und r(O)=R(l 
sind geometrisch ähnlich, d.h. sie unterscheiden 
nur durch einen konstanten Faktor 


1 
7 (©) R SL D\k+1 
r6)) R le) 


Es sei hier vermerkt, daß dieser Satz für alle Balnaı 
r(©) — also nicht nur für die Gleichgewichtsbahnen — 
gilt. Zugleich ist hiermit auch die Frage nach da 
oben erwähnten Verlagerung der Gleichgewichts 
nen geklärt: In einem Beschleuniger gilt für 521 
auch 9, >pı,. Damit folgt aus (2.13) 


£ 
r,(©) 3r (2 di = 


(9) ns Bi 


e SH 
a für %& I 
Die Gleichgewichtsbahnen verlagern sich also zeit] 


und zwar nach außen, wenn k> — 1, nach innen, w 
k<—1 ist. 


3. Die Differentialgleichungen 
für die Stabilisierungsbewegung 


Die Existenz von Gleichgewichtsbahnen m 
allein keinen Beschleuniger funktionsfähig. Es koı 
vielmehr darauf an, daß die Teilchen nach dem 
schießen die Gleichgewichtsbahn überhaupt erreil 
und daß sie weiterhin nach irgendwelchen Störun 
(z.B. Zusammenstößen mit Restgasatomen) zun 
dest in der Nähe der Gleichgewichtsbahn bleiben. 
ist also wesentlich zu untersuchen, wie sich ein I 
chen verhält, das sich in der Nähe der Gleichgewic 
bahn bewegt. Das soll im folgenden geschehen. 

Zum Zwecke größerer Einfachheit in Rechn 
und Resultat soll in diesem Abschnitt vorübergeh 
die Bahnlänge s als unabhängige Variable verwer 
werden. So denke man sich die aus Abschnitt 2 
kannte Gleichgewichtsbahn als 


t(s) 


gegeben. Irgendeine benachbarte Bahn läßt sich d 
stets in eindeutiger Weise schreiben als 


t(s)=r(s) + x(s)-n+z(s)- b 


wobei ıı der Normaleneinheitsvektor auf der Glei 
gewichtsbahn in der Bahnebene und b der Norma 
einheitsvektor senkrecht dazu ist. (Die Orientier 


ind 
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nach außen und die von b so, daß b, n, v’ ein 
system bilden.) 

‚er der Annahme, daß sich die beiden Bahnen 
d t(s) nur wenig voneinander unterscheiden, 
r unter der Voraussetzung 


2<o 
Zul 


<o, 


, (3.1) 


Krümmungsradius der Gleichgewichtsbahn), 
sich die in den Bewegungsgleichungen auftre- 

Glieder von höherer als 1. Ordnung in x, x, 
gen die linearen Glieder vernachlässigen und 
mponenten der Abweichung in n- und b-Rich- 
»- und z-Komponente) unabhängig voneinander 
leln. 


jweichungen in der Ebene der Gleichgewichtsbahn 
(x-Komponente) 
die Ebene der Gleichgewichtsbahn sei jetzt ein 
inkliges kartesisches Koordinatensystem (u, v) 
In dieser Ebene reduziert sich die Bewegungs- 
Ing zu 


0 0» 


e benachbarte Bahn hat die Komponenten 


E) () | v R +zV 

Ei == +% = ’ 
v(s) v — u v— xu 

v’, — u’ die Richtungskosinusse der nach außen 
(den Normalen ı sind. 


r die Krümmung 1/o einer Kurve u(s), v(s) gilt 


LER 


il uw wo 


an TZERH : (3.3) 
n Nenner auftretende Wurzel ist leicht zu er- 
n: Für die Gleichgewichtsbahn sind w’, v’ die 
ıngskosinusse der Bahnkurve und folglich 


va —T. (3.4) 


ie benachbarte Bahn gilt das gleiche für =: 
venn 5 die Bogenlänge dieser Kurve ist. Da 
hin unter der Voraussetzung (3.1) «@<1 — 


- gilt (s. Abb. 3), so erhält man 


—, __]jjdaw, (due ds _ | ot® _ © 
= (2) +(43) reg ee: 


t schreibt sich (3.2) für die Gleichgewichtsbahn 


1 
Zr nl an = on = (3.5) 


Der Index Null bedeutet: am Ort der Gleichgewichts- 
-(s). Natürlich sind die mit Null indizierten Größen H,,, 


keine Konstanten, sondern noch von s abhängig. 


für die benachbarte Bahn 


fen 
fen 


X (v" Ai® a’ WW Ta 2x u Eu: BR) Ye 
P.2 (u + x’ v + In’ y’ E= x 2) X 
x (v — # uw — xu”)] 


oH, ı 
®): 


0x 
Unter der Voraussetzung (3.1) kann der Ausdruck auf 
der linken Seite von (3.6) linearisiert werden; es kom- 
men also alle Glieder höherer als 1. Ordnung in x, «', 
x’ in Wegfall. Die absoluten Glieder fallen dann 
durch Subtraktion von (3.5) ebenfalls fort und der 


(3.6) 


= [+ 


cp 


Gleichgewich's6ahn 


Abb. 3. Zur Ermittlung von ds/ds 


Rest vereinfacht sich unter Verwendung von (3.5) 
wv' —u"v' =1j/o, sowie (3.4) wW?-+v’?=1 und deren 
Ableitungen Wu" +vv'=0, W?+uwu” + v4 


Ba V7Uu: 


[77 2 | 
2 | 
% cp x lo 


‘ ». . . e 
(3.5) läßt sich nochmals heranziehen, um In” z 


zu setzen. Mit der üblichen 22 
OH, | 
Definitiinn = — ıı 3.7 
H, 9% |o Gl) 
erhält man dann schließlich 
r 1 N € 
Tun c—=(0 (3.8) 


als Differentialgleichung für die x-Komponente der 
Stabilisierungsbewegung. 


3.2 Abweichungen senkrecht zur Ebene 
der Gleichgewichtsbahn (z-Komponente) 


In dieser Richtung hat die Bahn t(s) nur die Kom- 
ponente z(s). Die Bewegungsgleichung lautet für 
diese Komponente, wenn man berücksichtigt, daß p 
und also auch m konstant sein sollen, 

d?z e 

De = a Tal, (3.9) 

Dabei soll H, die Komponente von $ sein, die in die 
Richtung von n fällt. In der linearen Näherung gilt 


wieder 
OH, 
H, —=H,, Se ER 


In der Gleichgewichtsbahnebene hatte das Magnetfeld 
keine von Null verschiedenen Komponenten (s. Ab- 


; & OH, 
schnitt 2), d.h. H,=0. Außerdem gilt z — u 
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(wegen rot 9=0), so daß letztlich 


He OB, 


8 


‚0 
wird. Damit und mit der Ersetzung 


d’z ar d’z (= ARE 
de ds \dt 


geht dann (3.9) über in 


Das läßt sich genau wie in Abschnitt 3.1 mittels = = 


1 8.5) undn=— © (3.7) in die übersicht- 


9 H,, 0% |\o 
lichere Form 


2’ + n= 20 (3.10) 


bringen. Damit ist auch die Differentialgleichung für 
die z-Komponente der Stabilisierungsbewegung ge- 
wonnen. 


4. Explizite Angabe der Differentialgleichungen 
für die verschiedenen Typen 


Die Gln. (3.8) und (3.10) beschreiben den Verlauf 
der Stabilisierungsbewegung prinzipiell für jeden 
Kreisbeschleuniger. Im Einzelfall ist es nur erforder- 
lich, n und o aus dem speziellen Feld und der zugehöri- 
gen Gleichgewichtsbahn zu bestimmen und in (3.8) 
und (3.10) einzusetzen. Da in Kapitel 2 alle notwen- 
digen Angaben in Zylinderkoordinaten vorliegen, ist 
es zweckmäßig, die Gln. (3.8), (3.10) diesen Koordi- 
naten anzupassen. Aus (2.9) gewinnt man durch 
Bilden des Betrages ds=Yr?+r? d©, woraus sich 

rad: dQ \2 1 d? 
ds da = RR dor 
ben sich (3.8) und (3.10) für x(©), z(©) in der Form 


ergibt; damit schrei- 


&-+(r?-+r?) rs "g=0 | 
S (4.1) 


z wer). 2 -0.| 


Für spätere Diskussionen der Ditfferentialglei- 
chungen (4.1) ist es zweckmäßig, den viel benutzten 
Terminus ‚fokussierend“ bzw. ‚„defokussierend‘“ ein- 
zuführen. Schreibt man (4.1) in der Form 


we AR 


z+Z2(0)2=0, 


wobei der Koeffizient X(©), bzw. Z(©) im allgemeinen 
positive und negative Werte annehmen kann, dann 
heißt der Teil des Gerätes ‚fokussierend‘“, in dem der 
Koeffizient positiv ist, im anderen Falle ‚„‚defokussie- 
rend“. Ist z.B. in einem Teil des Beschleunigers 
X(9)>0 und Z(0)<0, so würde dieser Teil für die 
x-Komponente fokussierend, für die z-Komponente 
defokussierend wirken. Die anschauliche Bedeutung 
dieser Bezeichnung liegt auf der Hand: Nach (4.2) ist 
& dann der Abweichung x entgegengerichtet, wenn 
X(9)>0 (die Bahn krümmt sich dann zur Gleich- 
gewichtsbahn hin); im anderen Falle X(0)<0 ent- 
gegengesetzt. 


4.1. Differentialgleichungen ' 

der Stabilisierungsbewegung für PFKG-Geräte 
Nach den Angaben aus Abschnitt 2.1, insbesond. 
(2.2), ist r (©) = const (Gleichgewichtsbahn), also 
und o=r=const. Mit diesen Angaben wird 


ro 
BE, MR TE Hwonren) 


MR — 


und die Gln. (4.1) lauten in diesem Falle 


&+(l+h)e=0, 
2 —kz=0. 


Wie man sieht, sind beide Koeffizienten positiv 
ken also fokussierend, wenn man %k so wählt, daß 


— 1<k<O0 
ist. 


4.2. Differentialgleichungen der Stabilisierungsbe 
für PFAG-Geräte 


Genau wie im vorigen Abschnitt erhält man a 
hier o=r=const, r=0 und n=—k(©). Damit 
geben sich die Gln. (4.1) zu 


&+(1+%(0)2=0, 
Z Br. 


In der Praxis wird |k(0)|>1 gewählt, so daß 
Komponente in den Abschnitten 7," fokussiert, i 
Abschnitten I; jedoch defokussiert wird [vgl. (2 
Für die z-Komponente ist es gerade umgekehrt. 

Wegen (2.6) sind die Koeffizienten der Differentia 
gleichungen (4.5) gerade periodische Funktionen 
©. Die Gin. (4.5) gehören damit zu den Hillsche 
Differentialgleichungen (s. [4], S. 410). 


4.3. Differentialgleichungen der Stabilisierungsbewegun 
für FFAG-Geräte 


Nach Abschnitt 2.3 ist die Gleichgewichtsbahn r(( 
in diesem Fall sicher nicht kreisförmig, also 
Krümmungsradius veränderlich. Zur Angabe von o(f 
greift man am einfachsten auf die Formel (3.3) zuri 
Durch Einsetzen von w=r(®) - cosO und v=r( 
sinO in (3.3) ergibt sich leicht F 
1 r? +27? —r? 


Abb. 4) eingeführt. Dieser Winkel ist einder 
bestimmt durch 
Lrdr m 7 


It 
tg d = Wr ’ - 7 <P<tg 


Aus dem Zusammenhang seced = 1 +tg2& erh 
man noch — zu späterer Verwendung — 1 


3 Era Te 
sec D = : V; +r2, 


Für die Bestimmung von 
o OH, 0 (2 or ©H, =) 


Nn = — — m 


H, 0x H; 


Or x "20 
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R nun vorteilhaft, die Winkelfunktionen von ® 
nzuziehen. Aus Abb. 5 ergibt sich 


oo 


2 =Bec9, ,, = — = sin D. (4.10) 
diesen Angaben und 
lt man dann sofort 

n=-.(* sec ® a - sin 2). (4.12) 


er Verwendung von (4.8) und (4.12) nehmen die 
(4.1) dann die Form an 


E sec BF soo} D— "7 sec Dtg 22-0, 
i e E (4.13) 
N) 24 at, 

| e® D+/,scDtg®) o.| 


Diskussion dieser Gleichungen entnehme man die 
zeichen von o, ®, 9, 9 der Abb. 6. 

für den ersten, nur in der x-Komponente auftre- 
en Term („Zentrifugalkraft“-Term) gilt offenbar 


2 
3 (;sec® >0. Er wirkt also für die «-Kompo- 


‚e immer fokussierend. 
2 rk & 
Der zweite Term —— sec?® hat das Vorzeichen 


@ 

kjo, da r und sec® positiv sind. Im Falle k>0 
t der positive Magnet fokussierend auf die w- 
ıponente, defokussierend auf die z-Komponente 
der negative Magnet defokussierend auf die x- 
ıponente, fokussierend auf die z-Komponente (vgl. 
zeichen von o aus der Tabelle der Abb. 6). Falls 
) gewählt wird!, kehrt sich das alles um. — Dieser 
te Term, der auch im PFAG-Gerät entsprechend 
k(O) auftritt, gibt die sog. „Gradienten“-Fokus- 
ing. 

Der letzte Term = see D-tg ® kann nur posi- 


s Vorzeichen annehmen. Es ist stets r - see ®>0; 
der Vorzeichentabelle Abb. 6 ersieht man ferner, 
auch an jeder Stelle oeg>0 und 9 tg ®Z0 sein 
sen. Nach (4.13) wirkt er also nur defokussierend 
die x-Komponente, bzw. fokussierend auf die 2- 
nponente. Die Fokussierung bzw. Defokussierung 
et nur statt, wenn die Gleichgewichtsbahn nicht 
twinklig den Magnetrand schneidet (tg ®++0). Da 
vesentlich von j und tg ® bestimmt wird, tritt sie 
Zentrum eines Magneten nicht auf (7 =0, P=0), 
lern ist in der Nähe des Randes am stärksten. Sie 
| daher als „‚Randfokussierung‘“ bezeichnet; in der 
ischsprachigen Literatur „edge“-, „wedge“- oder 
omas“ -fokusing. 
Diese Randfokussierung hat zur Folge, daß die 
ıl k>0 der anderen Möglichkeit k<0 vorzuziehen 
Im Falle k>0 findet die x-Fokussierung im posi- 
n Magneten, die z-Fokussierung im negativen 
meten statt (s. oben „‚Gradientenfokussierung‘“). 
ren der Randfokussierung (x-Defokussierung, 2- 
ussierung) ist dann der positive Magnet relativ 
3er, der negative Magnet relativ kleiner zu wählen. 


k<—1 bedeutet nach Abschnitt 2.3: Energiereichste 
1 liegt innen. 


= 


Letzteres kommt aber gerade dem Bestreben ent- 
gegen, den Umfang des Gerätes klein zu halten, d.h. 
möglichst kurze Strecken mit negativem o einzubauen. 
— Im Falle k<0 wäre das gerade umgekehrt, man 
müßte den negativen Magneten vergrößern und den 
positiven verkleinern, was aber offensichtlich der un- 
günstigere Fall wäre. 

Eine Feststellung läßt sich an den Gln. (4.13) noch 
treffen: Sie gehören zu den Hillschen Differential- 
gleichungen, denn die Koeffizienten sind gerade und 


Zentrum 


Abb. 5. 


Zur Ermittlung von Or/dx 
und 29/0% 


Abb. 4. Zur Definition des Winkels © 
und zur Ermittlung von 08/0 © 


periodische Funktionen von ©. Um sich davon zu 
überzeugen, braucht man nur die darin auftretenden 
Größen o, tg®, sec® nach (4.6), (4.7), (4.8) durch 
r,5,7. auszudrücken und zu bedenken, daß r und g 
gerade periodische Funktionen von © sind (8. Ab- 
schnitt 2.3). 


Positver 
Magrıef 


Negativer 
Magrıef 


Posihver 
Magnef 


Sin Hesing= + + +---+r + + 
JanO Stuhr er ehr 
Ne == ++ - - + 
Sand  =- on == + 


Abb. 6. Die Vorzeichen der Größen Hz, o, d, Pan den verschiedenen Stellen 
der Gleichgewichtsbahn 


Weiterhin erkennt man an den Gln. (4.13), daß sie 
unabhängig von der gerade betrachteten Gleichge- 


wichtsbahn sind, denn der Quotient - (9) und der 


Winkel B(9) sind für alle Gleichgewichtsbahnen 
gleich, da alle Gleichgewichtsbahnen geometrisch 
ähnliche Figuren sind (s. Abschnitt 2.3). Daraus folgt, 
daß auch die Stabilisierungsbewegungen an allen 
Gleichgewichtsbahnen ähnlich verlaufen und es also 
genügt, die Stabilisierungsbewegung an einer bestimm- 
ten — natürlich beliebig herauszugreifenden — Gleich- 
gewichtsbahn zu betrachten. Man kann dann statt 
der Variablen @ die Variable s verwenden. Dann 
würde man das Magnetfeld entlang der Gleichge- 
wicehtsbahn als Funktion der Bahnlänge s angeben. 
An Stelle von (4.11) tritt also 


H,=F(s), Er AyoR 

OH, dF 2 12) 
Be ENTER 

20 ° ds 20 F'rsec ®, 
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wobei zuletzt der aus Abb. 4 zu entnehmende Zu- 
sammenhang 8s/80 =r sec ® verwendet wurde. Wenn 
man die Ausdrücke (4.14), sowie (4.10) in die Gl. (4.9) 
einsetzt, ergibt sich 


n(s) = — er sec D — ai ®), 


und die Gleichungen für die Stabilisierungsbewegung 
(3.8) und (3.10) lauten 


Fl -} | 


Die Koeffizienten sind diesmal mit der Periode p, = 


$dds 


N (anstatt po =2r/N) periodisch. 

Im allgemeinen wird das Feld als A,(r, ©) in der 
Form (4.11) vorgegeben oder durch Messungen be- 
stimmt sein, so daß man nach Berechnung der Gleich- 
gewichtsbahn r(©) aus (2.11) auf die Gln. (4.13) ge- 
führt wird. Dagegen gibt es einen Fall, in dem o(s) 
und damit F(s) a priori vorgegeben werden und die 
Gln. (4.15) anzuwenden sind ; das ist die in Abschnitt 6.3 
durchgeführte Näherungslösung. 


5. Zur Lösung der Hillschen Differentialgleichung 


Die Differentialgleichungen für die Stabilisierungs- 
bewegungen erwiesen sich im vorigen Abschnitt 
sämtlich als Hillsche Differentialgleichungen, deren 
Koeffizienten gerade Funktionen waren!. Hierin liest 
der Ansatzpunkt zu einer gemeinsamen mathemati- 
schen Behandlung der verschiedenen Gerätetypen. — 
Da bisher weder in den mathematischen Werken noch 
in den Veröffentlichungen über Teilchenbeschleuniger 
eine Darstellung der hier verwendeten Methoden [z.B. 
o-Bestimmung aus cos o =$ Spur (M); Zeitumkehr] 
gefunden werden konnte, sei sie hier in knapper Form 
eingefügt. 


5.1. Floquetsches T’heorem und. Form 
der allgemeinen Lösung 


Es soll im folgenden die Hillsche Differentialglei- 
chung mit geradem Koeffizienten 


&+X(0)-2=0 
x (04 W)=X09), x en 


betrachtet werden. Für eine Hillsche Differential- 
gleichung gilt der Satz von FroQvrr ([4], S. 410), der 
besagt, daß es eine (partikuläre) Lösung x, (©) gibt 
mit der Eigenschaft 


2 (04 = — ah le) 


(o eine komplexe Konstante, ‚‚charakteristischer 


Exponent‘). 
E; oN @ 

Für eine Funktion Y(O)=e °" x,(©) ergibt sich 
2 Rn: 2) : 
dann v(0+ Fr, sie ist also mit . peri- 
1 Im Falle des PFKG-Gerätes tritt eine Differentialglei- 
chung mit konstantem Koeffizienten auf. Das ist aber keine 
Ausnahme, sondern lediglich ein Spezialfall; denn eine Kon- 
stante kann als periodische Funktion mit beliebiger Periode p 

und ebenso als gerade Funktion aufgefaßt werden. 
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odisch. Es ist demnach 


.oN 


(9)=e*"yY(9, mit v[o+ 27) We 
N 


Da die Differentialgleichung nur die 2. Ableitung ı 
hält und außerdem X(—9)=X(9) gilt, kann m 
mit geringer Mühe erkennen, daß auch 


.„oN 


%,(0) = 2,(- 0)=e '®°w(-09) 


eine Lösung ist. Damit sind zwei linear unabhäng 
Lösungen bekannt und es ist 
.oN .oN 


:(O)=ae = POto,e = vo) 


bereits die allgemeine Lösung der vorliegenden Ditfe 
rentialgleichung. An der Form der Lösung sieht man 
x(©) kann (bei beliebigem c,,c,) nur dann ein 


Bedingung). Dann sind die Faktoren ea 
odisch mit der Periode Er und stets die Beträg 

EN; oN i 
[.* ?= |—=]. Im anderen Falle — o komplex 
wächst einer der e-Faktoren unbegrenzt mit z 
mendem © an. Diese Eigenschaft macht man sie 
zunutze, indem man definiert: 


Eine Lösung (5.2) heißt ‚stabil‘, wenn o reell, 
„instabil“, wenn o komplex ist (vel. [4], S. 410). 


Mit dieser Definition ist dann offensichtlich di 
Ermittlung des Stabilitätsverhaltens zurückgefül 
auf die Bestimmung von o. 

Die Lösung (5.2) muß nicht notwendig peri 


C L n 4 
tionen zusammengesetzt ist, deren Perioden u 
27 


N allgemeinhin in keinem rationalen Verhältnis steh 


Eine Funktion, wie sie hier als Lösung vorliegt, heiß" 
„bedingt periodisch‘ oder auch ‚periodisch von 2, A 
(letzteresin [4], S. 87). Physikalisch ist dem Unterse 
„periodisch“ oder nur „bedingt periodisch‘ 
besondere Bedeutung beizumessen, da man k 
Unterschied zwischen rationalen und irration 
Zahlen macht. (Das kann schon wegen der näheru 
weisen o-Bestimmung nicht geschehen.) 

Für die weiteren Betrachtungen ist der (periodi 
sche) e-Faktor von Bedeutung. Insbesondere soll & 
künftig alles über ‚Periode‘, ‚Phase‘ usw. gesag 
auf diesen Faktor beziehen. So ist z.B. die ‚,Perioöt 
der Stabilisierungsbewegung‘“ 


IRS 
p Us oN > 
die „Phase der Bewegung“ ist nn ©, die „Ph 


Durchlaufen des Winkels 19=f) ist —— 
oN 2n 
2an N 
wird dann No und die „Zahl der Wellenlängen ] 


—=0o. Die ‚Phasenänderung pro Umla 


_oN 
Erz: 
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; Theorie der Stabilisierungsbewegungen, sowohl 
die Bedeutung von o als auch die Schwierigkeit 
or Berechnung anbelangt. — Zur Berechnung 


\. Die von Hıtt angegebene Methode: o wird aus 
r Determinante von unendlich vielen Zeilen und 
ten gewonnen. Zur näherungsweisen Berechnung 
endet man eine zentralliegende Unterdeterminante 
licher Zeilen- und Spaltenzahl. Dieses Verfahren 
idet jedoch wegen seiner Umständlichkeit aus. 
2. Eine besonders einfache Methode sei hier vorge- 
Iagen: Die Bestimmung von o aus 


(27 
cos = a*| =); 


m (5.6) 


sei &*(©) die Lösung von (5.1) sein soll, die den 
angsbedingungen 


N 
{ (5.7) 
&<*(0)—=0 

Örcht. — Unter diesen Bedingungen wird c, =, — 


und die Lösung (5.2) nimmt an der Stelle © = 


erZ=E EZ 


2 


den Wert x* | HN) — an, womit (5.6) 


ı gewinnt o aus 


coso — 3 Spur (M), (5.8) 
bei die Matrix M durch 
ae 
0 
ml bi s ) (5.9) 
© (0) 


iert ist. Daß eine solche Matrix existiert und 
; Spur gerade 2coso ist, soll im folgenden gezeigt 


ind x(0), &(0) als Anfangsbedingungen vorgege- 
, so erhält man aus (5.2) [wenn man berücksichtigt, 
an der Stelle O=0 zwar Y/(-0)=Y(0), aber 


-0)=—-W(6) eilt] 


G= RO) — — &(0), 

0 2 (#0) +i _ ”(0)) 

c : (0) ! & (0) 

ir. FF z Zr TE “ 
ze 2 (Mo) +i = 10) 


zt man das in (5.2) ein, so erkennt man sofort: Die 
(ung (0) — und auch ihre Ableitung &(0) — 
igen homogen und linear von den Anfangswerten 
(), (0) ab (was ganz allgemein bei jeder homogenen 
'aren Differentialgleichung der Fall ist). Es gilt 


» eine Beziehung der Form 


x(0) = A x(0) + B&(0) 
&(0) = C x(0) + D&(0) 


r anders geschrieben 


x(0)\ [A B\ (x(0) 
RS a k 2) Go) 


wobei A, B, ©, D nicht mehr von den Anfangswerten, 
sondern nur von dem gerade gewählten © abhängen. 
Nimmt man speziell O = T - und schreibt die Glei- 


chungen explizite hin, so lauten sie 
an 
x - —] 
| N 


Es 


2 


cos x(0) + —— LLNOSE 


3. Jisin o «(0) + 6080 (0). 


In 


Die genannte Matrix ist also 


isino 
Se Ho) on 
BL 
| po) 7’ 9 
FO, .oN\.;, 
ro, Im )isin coso 
Hieraus entnimmt man sofort die Behauptung 
> Spur(M) =coso und außerdem Det(M) =1. 
97 
Beide Verfahren zur o-Bestimmung cos o—=x* m) 


und coso —=# Spur(M) erfordern direkt oder indirekt 
(zur Aufstellung der Matrix M) die Kenntnis eines 
geeigneten partikulären Integrals von (5.1), und zwar 
mindestens für das O-Intervall von 0 bis -. Ein 
solches Integral läßt sich für den Spezialfall, daß 
der Koeffizient X(©) konstant oder wenigstens stück- 
weise konstant ist (PFKG-, PFAG-Gerät), exakt er- 
mitteln. Im allgemeinen Fall dagegen (wie er bei 
FFAG-Geräten vorliest) ist die Differentialgleichung 
(5.1) nicht integrabel. Ein partikuläres Integral, wie es 
hier benötigt wird, läßt sich jedoch in jeder verlangten 
Genauigkeit ermitteln, wenn man die Integration nach 
einem der bekannten (graphischen, numerischen oder 
maschinellen) Näherungsverfahren vornimmt. 

In der Praxis wird das dritte Verfahren häufig 
noch etwas abgewandelt, indem man die graphische, 
numerische oder maschinelle Integration von (5.1) 
nur bis zur Stelle 9=r/N treibt, was bei größerer 
Genauigkeit unter Umständen weniger Zeit erfordert. 
Die Genauigkeit ist hierbei größer, weil bei den be- 
kannten Näherungsverfahren (graphisch, numerisch 
nach Runge-Hevn-Kurra, maschinell mit Analog- 
Rechenmaschinen usw.) Fehler auftreten, die mit zu- 
nehmender Entfernung vom Anfangspunkt 9 = immer 
stärker anwachsen. — Daß die Kenntnis der Stabilisie- 
rungsbewegung durch einen Halbsektor bereits zur 
o-Bestimmung ausreicht, zeigt der nächste Abschnitt. 


5.3. Zeitumkehr 


Makroskopische Bewegungen in einem Potential- 
feld sind ‚zeitumkehrbar“, d.h. bei Ersetzen von t 
durch —t bleibt die Bewegungsgleichung unverändert 
(weil nur die 2. Ableitung nach t darin vorkommt) und 
jede Bewegung r(t) kann genauso rückwärts ablaufen. 
Ganz ähnlich liegt der Fall bei der Stabilisierungs- 
bewegung. Die Differentialgleichung (5.1) ist inva- 
riant gegen einen Vorzeichenwechsel ihrer Variablen © 


und gegen Nullpunktsverschiebungen um Vielfache 
von = (weil nur die 2. Ableitung nach © vorkommt 


und der Koeffizient X(©) gerade und mit es peri- 


.odisch ist). Ersetzt man z.B. © durch O*= — O+ “ 


und gilt als Folge der Differentialgleichung (5.1) für 


die Variable © 


(x) 


ee N (5.10) 
i( 2 C D)\x(0))’ 
N 
so gilt genauso für die Variable O* 
7T 
Sn i n | “ 
== dx . 
de (z C D)\-_——.(0) 
Ei a9" 
7 27 
Geht man von ©* auf © zurück e = ‚0> — $ 
d d n 
Le Te so erhält man 
TE 2 \ 
"2 AB Am 
FN\_ 43 N 
. IT .«. [ZT 
-: 7) Zen 


Das negative Vorzeichen von & kann mit der Matrix 


10 
& \ herausgezogen werden; aus (5.10) und (5.11) 
ergibt sich dann 


N 


Die beiden Reziproken lassen sich leicht bilden, da 
die entsprechenden Determinanten den Wert —1 
bzw. +1 besitzen. Man erhält so 


ler ale., 
-(eallen)= 240 an+ zo) 


und es wird coso=3Sp(M)=AD-+BO. 

Das Verfahren der Zeitumkehr erlaubt es also o 
zu ermitteln, wenn nur die Matrix (5.10) für die Be- 
wegung durch einen halben Sektor bekannt ist. 


6. Stabilitätsverhalten der einzelnen Beschleunigertypen 


Das Stabilitätsverhalten (Stabilität oder Instabili- 
tät), sowie die Periode der Stabilisierungsbewegung 
bzw. die Zahl der Schwingungen pro Umlauf ergibt 
sich allein aus o [vgl. (5.3), (5.4), (5.5)]. 

Zur o-Bestimmung sollen im folgenden die Metho- 
den von Abschnitt 5.2 oder 5.3 auf die drei Differen- 
tialgleichungen der Stabilisierungsbewegungen ange- 
wendet werden. Da diese Methoden nicht o selbst, 
sondern cos o liefern, ist es zweckmäßig, die Definition 
der Stabilität (5.3) von o auf coso zu übertragen. 
Wie man sich an Hand des Additionstheorems! und 
unter Berücksichtigung dessen, daß die genannten 
Methoden nur reelle Zahlenwerte für cos o liefern, 
überlegen kann, ist die Aussage 


Eine Bewegung ist stabil oder instabil, 61 
je nachdem |cos o|<1 oder >1 ist 0 


gleichbedeutend mit der Definition (5.3). 


1 0080 = cos(« + iP) = cosa cosiß — sinasiniß = 
cos«Coff —isina Sinp. 
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6.1. Stabilisierungsbewegung in PFKG.-Geräte 


Die GlIn. (4.3) für die Stabilisierungsbewegu 
PFKG-Geräten lassen sich als lineare Differentia 
chungen mit konstanten Koeffizienten sofort IK 
man erhält: 


x(0) = c,,eV!+k® 4 c,, e-il1+%0 
(0) = 0, el -r0 + „e-iV-ke, 
Will man die Stabilität gemäß der Definition 


feststellen, so bestimmt man o am einfachsten 
der Methode 2 (5.6). Unter den Anfangsbedingu 


(5.7) wird 2*(©) = cos yı +%k® und analog z*(@ 
cos — kO, und man erhält nach (5.6) 


00,=a*(y)=eos IH, = y VIHe] 


= -k 


(man könnte ohne Einschränkung der Allgemein 
N=]1 setzen; das würde nur bedeuten, daß man 
nach Fußnote S. 268 beliebige Periode p der Koeffiz 
ten auf p=2zr festlegt). Nach der Stabilitätsde 
tion (5.3) ist die Bewegung also genau dann st 
wenn 


00s0,— 2* 17] = eos —k = 


N ’ 


1+k>0 bzw —k>0 


ist. Wie man unter Zuhilfenahme von (6.2) sieht, de 
sich dieses Resultat mit der anschaulichen Vors 
lung, eine Bewegung x(©) für stabil oder instabi 
halten, je nachdem sie einer harmonischen oder eink 
hyperbolischen Funktion gehorcht. — Soll die 
wegung für beide Komponenten (x und z) stabil & 
so müssen beide Bedingungen (6.4) erfüllt sein; 
führt zu der Stabilitätsbedingung 


— 1<k<D0. 


(6.5) deckt sich mit der schon aus der qualitat 
Diskussion gewonnenen Bedingung (4.4). 

Aus den o-Werten (6.3) erhält man nach (5.4) 1 
(5.5) die Periode und Schwingungszahl der Stal 
sierungsbewegung zu 


2n 
een »„„=V1+k 
bzw. 
22 55 
Bez: =\i-k. 


Daraus folgt überdies, wenn man (6.5) verwendet, ( 
P,,>2nr und »„,.<l ist. Eine Stabilisierun 
schwingung erstreckt sich also auf mehr als einen U 
lauf. 


6.2. o-Bestimmung und Stabilitätsverhalten 
von PFAG-Geräten 


Zur o-Bestimmung soll diesmal — wie es üb! 
geworden ist — das dritte Verfahren cos o = 3 Sp( 
verwendet werden. Dazu müßte die Matrix M 
mittelt werden, die nach ihrer Definition (5.9) 
Stabilisierungsbewegung zwischen den Punkten 


und nn beschreibt. Wie sogleich gezeigt werden & 
kann aber statt dessen auch jede andere Matrix, 


die Bewegung von irgendeiner Stelle © bis + 
kennzeichnet, herangezogen werden. 


12n 
EN. 2 
(a) © (0) © (0) © (0) 
N 
so ist zunächst offensichtlich M=AB. Für den 


2n 


02 
..O äquivalenten Abschnitt 7 --- + Fr 


benfalls die Matrix B; man kann also schreiben 


x(O+ En R (7) 
„(27% 
1 


ıB man für die ee von der (beliebig ge- 
sen) Stelle © bis © _ 7. die Matrix BA erhält. 


st natürlich von M Se B verschieden, aber ihre 
‚auf die es bei der o-Bestimmung allein ankommt, 
ie gleiche (wegen Sp(A B)=Sp(BA)). 

ı dem hier vorliegenden Falle des PFAG-Gerätes 


; man am besten das O-Intervall — q, a > 


Fr Abb.1). Für den ersten Abschnitt — q, . he 


y lautet die Gleichung für die Stabilisierungsbe- 
2 (a. 5) dann einfach &-+(1-+k)x=0. Ihre 
IT 
ng unter vorgegebenen Anfangswerten «(— A F) 5 
qı a ist 


ie ar) cos I +k(O +47) + 


+il A 


+h(0+0 v)+ 
E. N 2) cos ee, Fr) 


ß man für den Endpunkt 0 = = — erhält 


x (a Hr) 
. IT 
a (a 7) 
TFE sin yı +kıq = 
E x 
_ Yırk sin In Ha 


[an 
(<a) 


Be 
08 1 +kq Tr 


x 
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Für den zweiten Abschnitt q, - m 


sich ganz analog 
2 7 
[27 7ı 
ö( na w) 
In 1 a 
cos je + kyda N yı gm sin yı + kaqa 7 
u fr x 
BER = 2 la 2 
— 14 k,sin YI4k,q,-7- cos Y1+%.g, T 
z(q 7 
. 7t 
iq N 


Wie man sieht, vermitteln die beiden Matrizen zu- 
sammen die Bewegung für ein O-Intervall der Länge 


0) 
nr und ergeben daher nach Multiplikation und Spur- 


bildung 
c08 0, — cos /1 Hd IR cos Yı+ Fk, ef y u 
4 > ne 2 x (6.6) 
= yı +k yı + k, 


2 27 . Ton 2 
x sin yı +kıq - sin yı + kg ga N ; 


Für die z-Komponente der Stabilisierungsbewegung 
gilt dieselbe Rechnung mit der einzigen Ausnahme, 


daß für 1-+% nunmehr —k steht [vgl. (4.5)]. Man 
erhält daher 
COS 0, — COS = kıqı 2 cos / ef, ron 
N mes Ih) 
+ -—E|xX 6.7 
Y-kı V-k = 


xein [hy inte y 


Man kann die Ergebnisse (6.6) und (6.7) auch in 
ge Zee Form schreiben, wenn man die ima- 


a und cosia=Coj a, 
Dann heben sich nämlich die imaginären Einheiten 
gerade heraus. 

Zur Ermittlung der Bahnstabilität ist das Kri- 
terium (6.1) auf die Ausdrücke (6.6), (6.7) anzuwenden. 
Diese Ausdrücke für cos co enthalten jedoch vier un- 
abhängige Parameter (q,, k,%g, N) und sind deshalb 
nur schwer zu diskutieren. Für Geräte mit gleich- 
langen positiven und negativen Magneten (q, =9, = +) 
und großen k-Werten ( A<|k, |) vereinfachen sich 
die Formeln (6.6) und (6.7) jedoch schon soweit, daß 
coso, und coso, nur noch von zwei Parametern 


Rn 
Vk, N ’ V% N 
möglich, den Stabilitätsbereich in einer zweidimensio- 
nalen Darstellung anzugeben (s. Abb. 7). 


abhängen. Demnach ist esin diesem Falle 


6.3. o- Bestimmung in FFAG-Geräten 


Die Differentialgleichungen für die Stabilisierungs- 
bewegung in FFAG-Geräten (4.13) lassen sich nicht — 
auch nicht stückweise — integrieren. Vielmehr liegt 
hier der in Abschnitt 5.2 behandelte Fall vor, in dem 


die Integration der Differentialgleichungen nur mit 
Hilfe eines Näherungsverfahrens vorgenommen wer- 
den kann. Aus einem so gewonnenen partikulären 
Integral kann nach Abschnitt 5.2 oder 5.3 o bereits 
ermittelt werden. 

Unter Zuhilfenahme der praktischen Methoden zur 
Lösung einer Differentialgleichung ist es offenbar nicht 
schwierig, die o-Werte für ein gegebenes Gerät zu be- 
stimmen. Das umgekehrte Problem dagegen, für ge- 
wünschte o,, 0, ein geeignetes Feld anzugeben, ist so 
i /eos 6. /=1 

zi- 
za8ıt 


1571 


a a FR Io 


Tat 


A LT: 


ER 37 182 


Abb.7. Der Stabilitätsbereich (schraffiert) für PFAG-Geräte mit gleich- 
langen positiven und negativen Magneten und großen k-Werten 


nicht lösbar. Da dieses Problem beim Entwurf eines 
FFAG-Gerätes von größter Bedeutung ist, soll im 
folgenden wenigstens in grober Näherung eine Lösung 
(d.h. ein explizit angebbarer Zusammenhang zwischen 


“s 
= 
\ 


Abb. 8. 


Die Form der Gleichgewichtsbahn gemäß (6.8) 


den o-Werten und den wichtigsten Feldparametern) 
aufgesucht werden. Eine solche näherungsweise o-Be- 
stimmung kann mittels cosa—=3Sp(M) unter ge- 
wissen vereinfachenden Voraussetzungen durchgeführt 
werden. 

Zunächst soll angenommen werden, daß sich die 
Gleichgewichtsbahn aus Kreisstücken (Radius o,) und 
Geradeausstrecken zusammensetzt (vgl. Abb. 8). Die 
Bahnkrümmung sei also 
1 innerhalb des positiven 
% Magneten 
in den Geradeausstrecken (6.8) 
1 innerhalb des negativen 
0, Magneten. 


Weiterhin soll die Veränderlichkeit von n(s) innerhalb 
eines Magneten vernachlässigt werden; n(s) wird also 
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ebenfalls als stückweise konstant angesehen: ° 
ie innerhalb des positiven Magneten 


n(s) 0 in den Geradeausstrecken 


[ke innerhalb des negativen Magneten. 


Diese Voraussetzungen sind so beschaffen, daß 
Stabilisierungsbewegung in einzelne elementar zı 
rechnende Abschnitte zerlegt werden kann. 

1. Die Stabilisierungsbewegung innerhalb 
Magnete gehorcht der Differentialgleichung 


xt Gr x=0 (innerhalb des positiven Magne 
0 

bzw. 

a’ + 2 Ge x—=( (innerhalb des negativen Magne 
0 

die sich unter den Voraussetzungen (6.8) und (6. )) 

(3.8) ergibt. Für einen hierzu ganz analogen 

liegen die Rechnungen in Abschnitt 6.2 schon vo 

ersetzt man nur die dort auftretenden Koeffizie 


1+%, durch et 
0 
q, ” durch s, v=1, 2), so lassen sich die Mat 


von Abschnitt 6.2 übernehmen. Man erhält auf di 
Weise 


und die Längen der Absch 


M,= 
cos Yı=-n 3 Dr sin /1 4 
Le: sin /1 —_n j: cos /1 u | 
IND — 
cos 1 Ng 5 En sin yı Ng 2 
Rn > sin VI, 2” cos = nn 


2. Inden Geradeausstrecken ist nach (6.8) und 


- —( und n=0, so daß sich die Bewegungsgleicl 
(3.8) zu x’—=0 vereinfacht. Die Lösung für gegel 


Anfangswerte x&(s,), &’(s,) ist in diesem Falle 


x(8) = & (80) + (8 — 80) &'($0) 

2’(s) = 2’). 
Für eine Geradeausstrecke der Länge ! gewinnt 
daraus durch Einsetzen von s=s,+1 die Matrix 


a 
BER 


3. Für die Durchgänge durch die Magneträi 
kann die Bewegungsgleichung in der einfachen E 


(3.8) nicht mehr verwendet werden, weil weder 


noch n(s) am Magnetrand durch (6.8) und (6.9) 
finiert sind. Als zweckmäßige Ausgangsgleichung 
weist sich hier (4.15). Liegt der Magnetrand an 
Stelle s;, so soll ein (kurzes) Intervall<(s2 — &, 85° 
betrachtet werden. An dem ersten Magnetrand 
die Krümmung nach (6.8) 


1: für S<Sp 


(8) 


u 
=*% 
0) 


so 


für s>sR 


© 


Band 
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demzufolge das Feld [das nach (3.2) der Krüm- 
& proportional ist] 


A, für s<sp 


F(s) = 
0 für s>Sr. 


eine solche Rechteckfunktion wird die Ableitung 
F'(s) = — H,ö(s — sr); (6.12) 


i ö(s—87;) die Diracsche ö-Funktion sein soll. 
en p=const (1.1) muß das Produkt oF konstant 
‘vgl. (3.2)], es hat also überall den Wert of = 0,H,. 
t man das und (6.12) in (4.15) ein, wobei die be- 
k : 1 k \ 

inkte Funktion Sei u ae) sec ® (s)) x(s) zu 
zusammengefaßt werden soll, so erhält man 


ZU) HH) + sn) EN =. 


wird über die Länge des Intervalls (sk —&, 
'&) integriert, wobei für das 2. Glied der Mittel- 
satz der Integralrechnung anzuwenden ist: 

| ’ c tg Ds t 

te) ale) +u:2ce+- ne 2(8)=0, 
f(s)<u=Max f(s). Geht man jetzt zur Grenze 
) über, so folgt 


+0 Elm) (6.13) 


r +0), ©’ (s2— 0) rechts- bzw. linksseitiger Limes). 
littelbar vor und unmittelbar nach s; hat also die 
ilisierungsbewegung verschiedene Neigungen &’, 


sich'um den endlichen Betrag er tg D(s;): z(sR) 


0 
rscheiden. Da die Bahn eines materiellen Teilchens 
g ist, muß weiterhin 


(SE +09) = X(sR N) (6.14) 


»n. (6.13) und (6.14) ergeben zusammengefaßt 
Transformation für den ersten Randdurchgang: 


E er ") * Eben G5 - N) 

2 (540). \- en 1) \wker — 0) 

Winkel ®(s,;) ist, wenn man die Bezeichnungen 
Abb. 8 verwendet, bei dem ersten Randdurchgang 
,, bei den weiteren der Reihe nach — ®,, ®,, ®,. 
ı Betrage nach unterscheiden sich diese Winkel 
wenig, wenn die Geradeausstrecken kurz genug 
. Innerhalb unserer Näherung ist es deshalb zu- 
g, die Beträge durch einen Winkel ®, anzunähern, 
den am besten das arithmetische Mittel von &, 
®, genommen wird. Es ist nach Abb.8 ®, = 
—0©,), d,=%(P,+ ©,), so daß man für D, erhält 


® == +9, = bt 9, + 
2 2 4 5 
ert man den Winkel ®(s;) = — ®, in der Matrix 
den ersten Randdurchgang auf diese Weise durch 
, an, so ergibt sich die Matrix i 


1 0 

MR;= 5 6.15 

R Ye u ) ( ) 
0 
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Für den nächsten Randdurchgang hat die Funktion 
F’(s) wieder die gleiche Form (6.12) (entsprechend der 
Feldabnahme von 0 auf — H,). Für den Winkel ®(s,) 
ist ebenfalls wieder — ®, einzusetzen. Damit ergibt 
sich für den 2. Randdurchgang die gleiche Matrix wie 
oben (6.15). Für die beiden letzten Randdurchgänge 
ist #’(s) mit entgegengesetztem Vorzeichen anzusetzen 
(F'(s)= + H,ö6(s— sr), entsprechend dem Feldanstieg 
an diesen Stellen). Die Winkel D®(s;) haben jedoch 
auch ihr Vorzeichen gewechselt (B(sz) x + ®,), so 
daß sich letztlich wieder die Matrix (6.15) ergibt. 

Mit (6.10), (6.11) und (6.15) sind alle in Frage 


kommenden Matrizen bekannt. 


Für die Stabilisie- 


rungsbewegung durch einen ganzen Sektor erhält man 
daraus M5:-Ma: Mr: M_-M,: Ma: Mx,:M, (vgl. 
Abb. 8). Durch Ausmultiplizieren und Bilden der 
halben Spur ergibt sich dann — wenn man zur Ab- 


kürzung Y1l—-n,=K,, y1 — n=iK,, 


I Fi 
— —=d, tg ®d,=t setzt — 


% 


U - ß 
—— 2 
9% na 


cos o,= [1+46t+26?12] cos K,ßı - CojKaßs + 


(1+ dt)? 


1 


„IR 
2x, 


— KR (1481)2— K,R,R 


2 
+ K 
ki 
Ka 


2 


E= 


l ga or) (2-61) + K,öll+öt) 


(1-62) (2+61)—K,ö(1+öt) 


12 (24 ö1)2 


sin K,ßı -SinK,ßs+ 


cosK,pı- Sin Kz,ßs+ 


sin AP, -CojK, P3. 


Die entsprechenden Rechnungen für die z-Komponente 
lassen sich in gleicher Weise durchführen. Mit den 


Abkürzungen YV I LONE nz — (), erhält man 


coso,=|[1— 4öt+ 26°1?]cos 0, ß,-CoiC, fi + 


1 


1 (1- ö8)24 


ran 


2(2 — öt)? 


za (1-6t)?—-0,0, ö°| sin C,P,- Sin 0, Pı — 
1 


ö, 


a 2-51) -0,81 ö1)|eosC,ß,-SinC,Bı— 


1 < 
lad öt) (2 


1) +0,0(1 -80)|sinQ,B,-CofCißı- 


Damit ist der gewünschte Zusammenhang zwischen 
den o-Werten und den Konstruktions- und Feldpara- 


metern hergestellt. 


7. Instabilitäten durch Resonanzphänomene 


Die Amplituden der Stabilisierungsbewegungen 
können durch Resonanzphänomene unzulässig hohe 
Werte annehmen, wenn Störungen in periodischer 


Wiederkehr auf die Teilchen einwirken. 


Solche Stö- 


rungen können bedingt sein entweder durch Fehler 
am Magnetfeld (Periode 2, da das Teilchen nach 
einem Umlauf wieder die gleiche Stelle des Gerätes 
passiert) oder durch die Aufeinanderfolge der ver- 


schiedenen Magnete (Periode a); letzteres kann also 


N 


auftreten ohne irgendwelche Feldfehler, aber natürlich 
nur an PFAG- und FFAG-Geräten. Man kann dem- 
nach zwischen ‚Fehler-Resonanzen‘“ und ‚Sektoren- 
Resonanzen“ unterscheiden. 


18 


EA 
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7.1. Kurzer Abriß des Resonanzverhaltens 


Das hier auftretende mathematische Problem ist 
vor einigen Jahren durch J. Moser [5] gelöst worden. 
Um die Mosersche Theorie auf die Bewegungsglei- 
chungen anwenden zu können, muß der Faktor des 
linearen Gliedes als konstant angenommen werden, 
d.h. die linearisierten, ungestörten Bewegungsglei- 
chungen müssen in der Form 


+12: —= 


geschrieben werden. (Es wird also die O-Abhängig- 


keit des Koeffizienten vernachlässigt. Für die Lö- 
sungen bedeutet das, daß die Funktion (0) in (5.2) 


Abb. 9. Beispiel einer Stabilisierungsbewegung in einem AG-Gerät; aus- 
gezogen: wirkliche Stabilisierungsbewegung gemäß (5.2), gestrichelt: durch 
harmonische Schwingung angenäherte Bewegung 


durch eine Konstante, also die Stabilisierungsbewe- 
gung durch eine einfache harmonische Schwingung 


der Frequenz „27 (5.5) angenähert wird, vgl. 


Abb. 9). 


Im Gegensatz zu den in Abschnitt 3 abgeleiteten 
(Stabilisierungs-) Bewegungsgleichungen sind für diese 
Betrachtung die Glieder höheren Grades in x und 2 
von Bedeutung. (Glieder bis zum 3.Grade in x, z 
können zu Resonanzinstabilitäten führen.) Man darf 
also diesmal die Glieder höheren als 1. Grades nicht 
vernachlässigen und demzufolge auch die x- und z- 
Komponente nicht als voneinander unabhängig be- 
trachten; in Gliedern höheren Grades «a,,,x” - 2", 
m+nZ2, sind die beiden Gleichungen gekoppelt. 
Die Koeffizienten dieser Glieder a,„„(©) sind (bei 
einem an PFAG- oder FFAG-Gerät) peri- 


odisch mit - 


Fourier-Reihen, so treten in den Bewegungsgleichungen 
Terme der Form 
(7.1) 
.) 
auf. 


Weist das Gerät noch irgendwelche Fehler auf, so 
können noch weitere Glieder b„„(©) : #2” zu der 
Bewegungsgleichung hinzukommen, wobei die b,,„(®) 
von der Art des Fehlers abhängen, aber in jedem Falle 
mit 27 periodisch sind (s. oben). Entwickelt man auch 
diese Koeffizienten in Fourierreihen, so treten in 
den Bewegungsgleichungen Terme der Form 


cosAQ - a" 
(7.2) 
auf. i 


(m, n=z0, m #nr2=0; iA=12.. 
Nach Moser gilt nun: Tritt in der Bewegungs- 
gleichung (für die x- oder z-Komponente) ein Term 


Entwickelt man diese Koeffizienten in 


cosAN GO. x" .z" 
m; z=0; m mn, 1=l2,.. 
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ta j j en RS 


angewan 


der Form 


cos O2 zn 2% 
(l,m,n ganz; I2l,m=0,n20; 0osm-+n=z 
auf, so wird die x-Bewegung instabil, wenn 
(m +1)», +nv,=|1 
und die z-Bewegung instabil, wenn 
mv,+Rr+1)v,=l1. 


Das absolute Glied, m +n =0, und ebenso die lines 
Störglieder, m+n=]1, führen zu den stärksten 
stabilitäten in der x- bzw. z-Bewegung, falls (7.3) 
(7.4) erfüllt sind (Instabilitätsgrad y=; vgl. 

Quadratische Glieder, m +n—=2, geben ebe 
Veranlassung zu Instabilitäten, wenn (7.3) bzw. 
erfüllt sind, "jedoch in weit geringerem Maße (lı 
bilitätsgrad ml) 

Kubische Glieder, m-+-n=3, führen noch 
schwachen Instabilitäten, während alle höheren 
der m-+n>3 keine Instabilitäten mehr verursa 
können. 


7.2. Folgerungen für die Praxis 


Um alle Resonanzen sicher zu vermeiden, ist | 
Bau eines PFAG- oder FFAG-Gerätes darauf 
achten, daß v, und », nicht die Gl. (7.3) oder (7.4) 
m-+n=0,1,2 erfüllen und in genügendem Abs 
von den Resonanzstellen mit m Tr= 0 undm-+ 
liegen. Im ersten Fall genügt ein Abstand Ay= 
im zweiten bereits Av =0,01. 

Resonanzstellen mit m-+n=2 zerstreuen 
Strahl nicht mehr vollständig, sondern machen 
durch mäßige Intensitätsverringerung bemerkbar 

Resonanzstellen mit m +n=3 wirken sich be 
in der Praxis kaum mehr aus (vgl. die Meßergebı 
in [3], S. 418). 


Zusammenfassung 


Es wurden die verschiedenen stabilisierenden 
rungsfeldverteilungen $(r, ©, t) angegeben und n 
ihnen drei Gerätetypen definiert: 


PFKG-Gerät H,—H, (Y ft) 


0 


PFAG-Gerät H,— =H, =) fü) 
FFAG-Gerät H,—H, I 9(0). 
0 


Weiterhin wurden die Differentialgleichungen für 
Stabilisierungsbewegung abgeleitet und für die i 
Gerätetypen explizit angegeben. Sie besitzen 
Hillsche Differentialgleichungen mit geraden Ko 
zienten eine allgemeine Lösung der Form 


oN og .oN 


(0) =cje' 27° W(O) + 0,e '2= °y(_9), 


Y(9) N mit 7. 
Gemäß der Theorie der Hillschen Differentialg 
chungen wurden Lösungen mit reellem charakter! 
schem Exponenten o als stabil, mit komplexem o 
instabil definiert. Zur Bestimmung von o sind z 


* Hierin sind die Terme für Sektorresonanzen (7.1) bei 
enthalten, da l auch die Werte N, 2N,. 
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1oden angegeben worden 
os a — ı* F) und 2. coso= \ Spur (M), 


n jedem Falle die Berechnung von o ermöglichen. 
kommt — wenn es reell ist — die konkrete Be- 
ung der „Phasenänderung der Stabilisierungsbe- 


ung pro Sektor“, so daß sich aus o auch die Zahl 
oN 


bt. Ferner wurde darauf hingewiesen, daß unter 
ständen (z.B. bei fehlerhafter Magnetaufstellung) 
isse o-Werte zu Resonanzinstabilitäten führen 
nen und demzufolge zu vermeiden sind. 


Herr Professor Dr. H. Lassen ermöglichte mir in 
den Jahren 1957/58 die Bearbeitung dieses Themas, 
wofür ich ihm besonders danken möchte. 


Literatur: [1] Korrermann, H.: Ergebn. exakt. Naturw. 
22, 13 (1949). — [2] Couranrt, E.D., S.T. Livinaston and 
H.S. Syvper: Phys. Rev. 88, 1190 (1952). — [3] Cou, F.T., 
R.O. Haxgy, L.W. Jones, C.H.Prurrr and K.M. Ter- 
WILLIGER: Rev. Sci. Instrum. 28, 403 (1957). — [4] KAuke, 
E.: Differentialgleichungen, Bd. I. Leipzig: Akademische Ver- 
lagsgesellschaft 1956. — [5] Moser, J.: Nachr. Akad. Wiss. 
Göttingen, math.-phys. Kl. 2a 6, 87 (1955). 
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I. Physikalisches Institut 
der Freien Universität Berlin-Dahlem 


Zur Messung der Intensität von Raman-Linien 


Von Hkınz W. SchHRÖTTER * 
Mit 7 Textabbildungen 
(Eingegangen am 11. Februar 1960) 


Die photoelektrische Messung der Intensität von 
nan-Linien bringt immer noch einige apparative 
gabestellungen mit sich. Zur Steigerung der 
stungsfähigkeit der Raman-Registriereinrichtung 
Firma Steinheil, München, werden gegenüber der 
. BEHRINGER [1] angegebenen Anordnung einige 
arative Ergänzungen vorgenommen. Zur Aus- 
tung der Spektren muß man das vom Brenner 
ttierte Spektrum und die spektrale Empfindlich- 
; der gesamten Anordnung genau kennen. Außer- 
ı muß bei der Messung der Intensitäten vonRaman- 
ien farbiger Substanzen eine Absorptionskorrektur 
ebracht werden. 


1. Die Raman-Lampe 


Es wurde ein luftgekühlter Hg-Niederdruckbrenner 
n Typ „Toronto“ mit wassergekühlten Elektroden 
wendet [1], [2]. Der Kühlwasser-Kreislauf wurde 
einen Ultra-Thermostaten NBS der Fa. Haake, 
in-Steglitz, angeschlossen, der meist auf 20°C 
gestellt wurde. In Tabelle 1 sind die Wellenzah- 
» und die integrierten Intensitäten /, der Linien 
an Mastix-Emulsion gestreuten Lichtes des Bren- 
s im Bereich von 3900 bis 6250 Ä aufgeführt. 
Für Hg-e wurde /,—=1000 gesetzt. Die Buch- 
ben a bis m bezeichnen die starken Hg-Linien in 
- üblichen Weise. Stromstärke 15 A, Kühlwasser- 
nperatur 20° C, Lufttemperatur 100° C. 

Die Intensitäten sind bezüglich der spektralen 
ıpfindlichkeit der Apparatur korrigiert worden. Sie 
d nur jeweils innerhalb einer Größenordnung als 
jau anzusehen, da die Empfindlichkeit zur Erfassung 
- schwachen Linien stufenweise gesteigert werden 
ıßte. Die beobachteten Werte entsprechen etwa den 
'ensitäten der eingestrahlten Linien, weil die ge- 
E: Intensität einerseits »* proportional ist, an- 
erseits durch konservative Extinktion (Streuung) 


ri == «yE&L 
ı den Faktor 1— exp(— const »*L) 
const -v*L 


BE. - _ 


* Auszug aus Diss. München 1960 


- geschwächt wird. 


Diesen Faktor erhält man durch Einsetzen des Trü- 
bungskoeffizienten r —const v* in die Gl. (2) für die 
Absorptionskorrektur. Die Vernachlässigung von 
exp (— const-»!L) verursacht nur im langwelligen 
Spektralbereich (grün—gelb—rot) einen merklichen 
Fehler. 


Tabelle 1 
a a PIE RT 
v (cm!) | I; » (em!) | IF; 
95621 0,2 19895 0,12 
25610 0,015 19816 0,022 
m25592 | 0,75 19595 0,007 
12508 | 23 | 19526 0.029 
k 24705 600 | 19461 | 0,0035 
iMbl6E |. 85 | 19159 0.0025 
h 24335 022. | 1889 | 0,0025 
24147 | 0.0065 | 18804 0.022 
2317 | oe 186% | 0,073 
22309  ) 2,9 186355 | 0,06 
23016 0,14 18568 | 0,012 
f 22995 7,6 18553 | 0,002 
e 22938 1000 18539 0,004 
21340 | 0,0007 18498 | 0,014 
21202 0.0015 | e18307 | 925 
2l17ıı 0,002 18132 | 0,0045 
21056 0.008 | 1807 | 0,016 
2093 0,0007 17614 | 0,095 
20906 0.0085 | + 17327 160 
20730 0,0015 a 17264 166 
20709 0.0055 | 17226 | 0,06 
20686 0.0008 mısı | 901 
20473 0.0085 | 17062 | 0,05 
20444 0.015 | 17025 0.015 
20413 0.0012 | Na 16972 0,3 
d20336 | 5,8 Nal6956 | 01 
20155 Ol 16462 | 0,06 
2015 | 0.003 1636 | 0,09 
2003 | 0.03 | 1605 | 0,15 
2009 0.002) 


Ein doppelter Kühlmantel für das Raman-Rohr 
ermöglichte die Filterung des Erregerlichtes. Der 
innere Kühlmantel enthielt eine fast gesättigte KNO,- 
Lösung; im äußeren wurde Wasser umgepumpt, das 


_ von einem Thermostaten F der Fa. Haake auf der 


gewünschten Temperatur gehalten wurde. 
18* 
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2. Die Verhältnisschaltung 


Zur Ausschaltung des Einflusses von lang- und 
kurzzeitigen Schwankungen der Intensität der Licht- 
quelle wurde eine Verhältnisschaltung angewandt. Sie 
gestattet, den Quotienten der Intensitäten des im 
Raman-Rohr gestreuten Lichtes und des Erreger- 
lichtes zu messen. Ein zweiter Multiplier vom Typ 


Luff- 
Kühlung 


Reflektor 


Wässer- 
Kühlung 


Abb.1. Anordnung des Vergleichsmultipliers an der Raman-Lampe 


RCA 1P21 empfängt Licht vom Hg-Brenner und 
liefert das Referenz-Signal. Das Licht ist so spektral 
zu filtern, daß es nur die jeweils verwendete Erreger- 


linie enthält, da sich die Intensität der einzelnen Hg- 
Linien bei Änderung der Entladungsbedingungen (z.B. 


Impedanzwandler Nullsfellglied 


Verstörker 
L (Schreiber) 


Rückführung 
(Schreiber Anfang) 


My 


ee nn. FON 


Nullkompensaftor. 
My, (Dunkelstrom) 


Prinzipschaltbild der Verhältnisschaltung 


Abb. 2. 


der Stromstärke oder der Temperatur) im Hg-Brenner 
in verschiedener Weise ändert. 

Abb. 1 zeigt die gewählte Anordnung. Ein Glas- 
stab @ leitet durch Totalreflexion das Licht von der 
Wendel des Brenners auf ein auswechselbares Ab- 
sorptionsfilter F für Hg-k, Hg-e oder Hg-e. Eine 
Irisblende 7 am Ende des Glasstabes gestattet die 
Schwächung des Lichtstromes. Der Vergleichs-Multi- 
plier M, empfängt das vom Filter durchgelassene und 
von einer Opalscheibe O nochmals geschwächte, nun- 
mehr diffuse Licht. Ein Schieber $ gestattet die Unter- 
brechung des Lichtstroms ohne Änderung der Ein- 
stellung der Irisblende. Die einzelnen Teile des Ge- 
häuses sind gegeneinander durch Asbestscheiben 
wärmeisoliert, um eine Erhöhung des Dunkelstromes 
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Zeitsch il fi 
angewandte 


des Multipliers M, durch Erwärmung vom Bre 
her zu verhindern. 
Bisher wurden nur Verhältnisschaltungen a 
geben, die nach der Wechsellicht-Wechselst 
Methode arbeiten. Durch das Choppern des Lie 
geht aber die Hälfte der vorhandenen Intensität 
loren. Beim CARY-Raman-Spektrophotometer 
Applied Physies Corporation, Pasadena, wurde di 
Intensitätsverlust dadurch vermieden, daß das (| 
pern mit einem Sektorspiegel erfolgt, der das L 
abwechselnd auf zwei Multiplier lenkt, deren Sig 
dann wieder vereinigt werden. j 
Es war wünschenswert, diesen umständlichen I 
zu vermeiden. Deshalb wurde nunmehr für die 
Intensitätsverlust arbeitende Gleichlicht-Gleichstr 
Methode von Bock auf Anregung von BRANDMÜL 
eine Verhältnisschaltung entwickelt, die von 
Fa. Knott, München, geliefert wird. Abb. 2 zeigt 
Prinzipschaltbild. 
Die Signalspannungen vom Meß- und Vergleichs 
Multiplier (M,;, bzw. My) gelangen über eine di 
Empfindlichkeit und die Zeitkonstante regelnde # 
Kombination an jeweils einen zur Anpassung 
Widerstandes als Impedanzwandler geschalteten \ 
stärker / 7, bzw. Iy der Fa. G.A. Philbrick Researe 
Boston (Modell K2-X). Diese beiden Verstärker & 
vollständig gegengekoppelt, so daß ein hoher 1 
gangswiderstand erscheint (einige 100 M() und inf 
der hohen Leerlaufverstärkung (etwa 30000fach) € 
entsprechende Linearität gewährleistet ist. Von 
beiden Impedanzwandlern aus gelangt das Signal 
zwei Verstärkern der gleichen Type K2-X (Vı, bzw. 
die derart durch R,, R, bzw. Ri, R; gegengekopj 
sind, daß eine etwa zehnfache Verstärkung erfe 
In diese Verstärker werden jeweils auch noch 
Kompensationsspannungen für die Dunkelströme 
Nullpunkteinstellungen eingespeist. 
Vom Verstärker V, gelangt das Vergleichssig 
über ein Anzeigeinstrument U, und einen Vorwid 
stand R zum Potentiometer P des Rhode u. Schwa 
Schreibers (Kompensograph Typ Enograph-G). 
Meßsignal gelangt ebenfalls über ein Instrument 
zum Schreiber. 
Das Meßsignal U), und das am Abgriff des Poter 
meters P entstehende Signal U, wird auf die beic 
Eingänge des als Nullverstärker geschalteten Schi 
bers gegeben. Der Schreibermotor verstellt den £ 
griff des Potentiometers P so, daß U, = U, © 
die Spannung an den Eingangsklemmen des Schrei 
verstärkers — 0 ist. Die dem Abgriff am Potent 
meter P entsprechende Strecke auf der Schreibers 
zeigt demzufolge das Verhältnis zur gesamten an 
liegenden Spannung an. Um den Anfangspunkt 
der Schreiberskala einstellen zu können, wird € 
Rückführung zum Verstärker V,, eingeführt. E 
genaue Kompensation der Dunkelströme, die z 
Signal beitragen, ist erforderlich. Zu diesem Zw 
wurden entsprechende Schalter (Sy bzw. Sy) U 
Potentiometer (P, bzw. Pr) eingebaut. Die Konsti 
der Kompensation ist infolge der geringen Dunk 
ströme der verwendeten Multiplier selbst über laı 
Zeiten gut. Allerdings muß bei jeder Andere 
Multiplierspannung oder der Empfindlichkeit e 
kompensiert werden. Die Netzspannung für & 
Schreiber wurde durch einen magnetischen Spannun 
konstanthalter stabilisiert. 


‚urch eine besondere Zusatzeinrichtung ist es 
ich, die zusätzlich in den Enographen eingebaute 
sibbreitenverdoppelung beizubehalten. 


ie Wirksamkeit der Verhältnisschaltung wurde 
wiederholtes Registrieren der Linie 459 em"! 
SC, bei verschiedenen Brennerstromstärken über- 
. Abgesehen von geringen statistischen Schwan- 
'en war die registrierte Maximumsintensität der 
‚im Bereich von 7 bis 16 A von der Stromstärke 
Jhängig. Abb. 3 zeigt als Beispiel die Registrie- 
der Linie %k-459 em! bei drei verschiedenen 
nstärken ohne und mit Verhältnisschaltung. Die 
sität der Linie Hg-h bleibt bei der Messung mit 
Verhältnisschaltung nicht konstant, weil sie bei 
/hung der Stromstärke nicht so stark ansteigt wie 
intensität der Erregerlinie Hg-k. Dies zeigt, wie 
tig es ist, nur die jeweils verwendete Erregerlinie 
Arzeugung des Referenzsignals zu benutzen. 


. Die spektrale Empfindlichkeit der Apparatur 


Die spektrale Empfindlichkeit setzt sich im all- 
Ssinen aus zwei Teilen zusammen: der spektralen 
"hlässigkeit des Spektrographen und der spek- 
‚n Empfindlichkeit des Multipliers. Bei der Ver- 
lung eines Steinheil-GH-Spektrographen an Stelle 
; Monochromators mit festem Austrittsspalt spielt 
srste Anteil infolge der Vignettierung eine beson- 
|große Rolle. Man muß daher bei der Bestimmung 
‚spektralen Empfindlichkeit, die mit Hilfe einer 
rambandlampe Wi 16 der Fa. Osram durchge- 
wurde, darauf achten, daß der Spektrograph in 
‚gleichen Weise ausgeleuchtet wird wie bei der 
istrierung der Raman-Spektren. Abb. 4 zeigt die 
endete Anordnung. Das Wolframband der 
ıpe wird auf eine Irisblende abgebildet, mit deren 
e der kreisförmige Ausschnitt in der Mitte des 
des, für den die Lampe von der PTB, Braunschweig, 
ht wurde, ausgeblendet wird. Das durchgelassene 
ıt fällt auf eine Mattscheibe unmittelbar vor dem 
\t, die als sekundäre Lichtquelle zur Ausleuchtung 
‚Spektrographen dient. 
Neben dem RCA 1P21 wurde für einen Teil der 
sungen ein EMI 6094 A verwendet. Zur Erzeugung 
notwendigen hochstabilisierten Gleichspannung 
\t ein Netzgerät NSHV-2,5 der Fa. Knott, das die 
tinuierliche reproduzierbare Einstellung der Span- 
x zwischen 500 und 2500 V gestattet. Die Emp- 
lichkeit des Multipliers EMI 6094 ist bei gleichem 
schen um einen Faktor 2 bis 3 besser als die des 
A1P21, der seinerseits schon besonders ausgesucht 
. Nunmehr ist es möglich, mit so engen Spalten zu 
strieren, daß die Isotopenstruktur der Linie 
cm-1 von Tetrachlorkohlenstoff schon mit dem 
mittleren Kameraarm (f=640 mm) des GH- 
ktrographen aufgelöst werden kann (Abb. 5). 


4. Die Integrationseinrichtung 


Gegensatz zur Maximumintensität ist die inte- 
rte Intensität einer Raman-Linie unabhängig von 

Einflüssen der Apparatur, die nur eine licht- 
teilende Wirkung haben [3], sowie von der Regi- 
ergeschwindigkeit und der Zeitkonstante. Es ist 
er unbedingt erforderlich, die integrierten Inten- 
en der Linien zu bestimmen, wenn man reprodu- 
7. f. angew. Physik. Bd. 12 
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zierbare und vergleichbare Ergebnisse erhalten will. 
Dies kann auf verschiedene Weisen geschehen: 

a) Durch weites Öffnen des Ausgangsspaltes nach 
SUSCHTSCHINSKIJ [4]. Es konnte jedoch gezeigt wer- 
den, daß diese Methode nur für Linien miteinheitlichem 
Profil richtige Ergebnisse liefert [5]. 

b) Das gleiche gilt für die von BERNSTEIN und 
Auen [6] angegebene Berechnung der integrierten 


ohne 


Verkölfnis- 
schaltung 


mir 


7A 37a HEA 


Abb. 3. Wirkung der Verhältnisschaltung auf die Registrierung von 
Raman- und Hg-Linien bei verschiedenen Brennerstromstärken 


Intensität aus Maximumintensität und Halbwerts- 
breite [5]. 

c) Bis auf etwa 2% genaue Ergebnisse erhält man 
durch das Planimetrieren der Linienflächen auf dem 
Registrierstreifen. Dieses Verfahren ist jedoch bei 
sorgfältiger Durchführung sehr zeitraubend. 

! 
| | Kollimatorlinse 
| -650mm 


‚Spalt 
laltscheibe 


Jrisblende 


Linse 
= 0mm 


N Wolframbandlampe 


Abb. 4. Anordnung zur Be- Abb. 5. Isotopenstruktur der Raman- 
stimmung der spektralen Linie e — 459 cm! von Tetrachlor- 
Empfindlichkeit kohlenstoff 


d) Die besten Ergebnisse liefert die direkte elek- 
tronische Integration während der Registrierung. Sie 
erfolgt mit der von Bock entwickelten und von der 
Fa. Knott serienmäßig hergestellten Integrations- 
einrichtung (Type IBG). Ihre Wirkungsweise wird 
von WEBER [7] beschrieben. 

Für die Auswertung ist es besonders vorteilhaft, 
wenn als Integrationsschreiber der gleiche Typ ver- 
wendet wird wie zur Registrierung des Spektrums 
selbst. Deshalb wurde für die Integration ebenfalls 
ein Enograph-G der Fa. Rhode u. Schwarz gewählt. 
Er gestattet die Aufzeichnung synchroner Marken 
auf beiden Registrierstreifen, wodurch die Auswertung 
.sehr erleichtert wird. 
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Durch eine besondere Zusatzeinrichtung wird ge- 
währleistet, daß auch dann der richtige Integralwert 
aufgezeichnet wird, wenn die Schreibbreitenverdoppe- 
lung des Intensitätsschreibers wirksam wird. 

Bei einer Papiergeschwindigkeit von 12 mm/min 
am Intensitätsschreiber entspricht 1 em? Fläche auf 


Abb. 6. Bestimmung der integrierten Intensität 


dem Registrierpapier zwischen Nullinie und Registrier- 
kurve einem Ausschlag des Integrationsschreibers von 
lcm (bei Zeitkonstanteneinstellung 7 (—1sec) und 
Vollausschlag des Schreibers für 100 V). Durch Ver- 

6 - 
[7 | 


0 
0 2 4 6 6 
£ 


no -W? 2 


Abb.7. Zur Absorptionskorrektur. Abhängigkeit des Korrekturfaktors 9, 
von der Extinktion E für die Schichtdicke 1 cm. x x x Gemessene Werte, 
nach Gl. (2) berechneter Verlauf 


änderung dieser Zeitkonstante kann man den Integral- 
wert um die Faktoren 2, 4 und 8 herabsetzen, durch 
Erhöhung der Empfindlichkeit des Integrations- 
schreibers (Vollausschlag für 30, 10 bzw. 3 V) um die 
Faktoren 3!/,, 10 und 33!/, erhöhen. Die Genauigkeit 
der Integrationseinrichtung wurde überprüft, indem 
mit Hilfe eines Akkumulators konstante Spannungen 
an den Intensitätsschreiber gelegt wurden. Die so 
entstehenden Rechteckflächen über der Nullinie wurden 
mit dem Maßstab ausgemessen, planimetriert‘ und 
elektronisch integriert. Die Übereinstimmung der 
elektronisch gemessenen Integralwerte mit den Recht- 
eckflächen ist besser als die der planimetrierten Werte. 
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Zeitschri 
angewandte 


Im Mittel beträgt die Abweichung im ersten 
0,7%, im zweiten Fall 1%. Die Messungen erstree 
sich über einen ganzen Tag, eine Änderung der 
nauigkeit war im Laufe dieser Zeit nicht feststell 
Die Genauigkeit wird in erster Linie begrenzt du 
die Konstanz des Nullpunkts des Intensitätssch 
bers, dessen Lage von Zeit zu Zeit kontrolliert weı 
muß. 
Bei der praktischen Auswertung der Ran 
Spektren, d.h. bei der Bestimmung der integriet 
Intensitäten der Raman-Linien, kommt es wesent 
auf die richtige Abtrennung des Untergrundes 
der mitintegriert wird. Dazu wurde folgende Meth 
erprobt: i 
Auf dem Registrierstreifen des Intensitätssch 
bers (Abb. 6) werden zunächst die Integrationsgrei 
A, B festgelegt und auf den Registrierstreifen desI 
grationsschreibers übertragen. Dann wird der Un 
grund von der Linie getrennt. Die zwischen der Tre 
nungslinie AB und der Nullinie OD gelegene Fläc 
meist ein Trapez, wird dann mit dem Maßstab 
stimmt und vom Integralwert abgezogen. 
Einige Spektren von Tetrachlorkohlenstoff v 
mit Hilfe dieser Methode und zum Vergleich mit 
Planimeter-Methode ausgewertet. 


Tabelle 2 

ccı, a anmelen meet Tue ti 
»(m) | zıs | 314 | 459 |ve21700| 218 | zı= | 250 [78 

0,78 16.006 1 |0,69 |0,82 8 1 

7 0,77 0,89 | 1 0,70 |0,75 0,90 | 1 

i 0,775. 0,89 | 1 0,69 |0,76 0,89 | 1 

0,75 0,85 | 1 | 0,735 10,75 0,87 | 1 
Mittelwert . |0,765/0,885| 1 | 0,705 |0,77 0,895) ı 0 


Die beobachteten integrierten Intensitäten J, $ 
auf die Intensität der Linie 459 cm! bezogen. 
Abweichungen der Mittelwerte betragen höchstens 

Wenn sich verschiedene Linien im Spektrum il 
lappen, wird die Trennung der ihnen zuzuschreiben 
Integralwerte schwierig. Bei starker Überlappt 
muß man auf die Planimetermethode zurückgrei 

Bei stark ansteigendem Untergrund (z.B. 
fluoreszierenden Substanzen) nimmt die Genauigl 
der elektronischen Integration ab, da der zur Berü 
sichtigung des Untergrundes abzuziehende Wert 
größer ist als der eigentliche Integralwert. 


5. Die Absorptionskorrektur 


Zur Bestimmung der Intensitäten der Ram 
Linien farbiger Substanzen ist es notwendig, den E 
fluß der Absorption zu eliminieren. Dazu wurden V 
schiedene Methoden von LIPPINCOTT, SIBILIA Ü 
FisHer [8], Keck1 [9], BEHRINGER [1] und Rea [| 
angegeben. , 

Mit sehr guter Näherung kann man den Einf 
der Absorption auf die Intensität einer Raman-L 
in zwei voneinander unabhängige Anteile aufspalt 
in die Absorption des erregenden Lichtes auf 
Wege bis zum streuenden Molekül und die Absorpt 
des gestreuten Lichtes auf dem Wege zum Spalt bi 
Streurohrfenster. 

Lippincorrt u. Mitarb. [8] leiten unter vere 
fachenden Voraussetzungen für die beobachtete Int 


‚den Ausdruck 


we: 

neo 

; 1 _e 37% Re 1-e *l (1) 
Se 7 ale 


Darin bedeuten /, bzw. /,, die beobachtete bzw. 
orrigierte Intensität der Raman-Linie, ©, bzw. ©, 
Xorrekturfaktoren für die Absorption des erregen- 
bzw. des gestreuten Lichtes, K eine durch das 
‘ende Molekül bestimmte Konstante, Q den Quer- 
tt des Streurohrs, /, die Intensität des einge- 
‚ten Lichtes pro Flächeneinheit, c die molare 
„entration, L die Länge des bestrahlten Teiles des 
an-Rohres, x, bzw. x den natürlichen molaren 
rptionskoeffizienten bei der Wellenlänge des er- 
ıden bzw. des gestreuten Lichtes und R den Ra- 
‚des Raman-Rohres. 


SEHRINGER [1] kommt in seinen Überlegungen zu 
gleichen Ausdruck 
Le 
On 2 
2 ern „Le ( ) 


Korrekturfaktor für die Absorption der Raman- 
ustrahlung. Neuerdings konnte er zeigen [11], daß 
auch unter strengeren Voraussetzungen zu dem 
hen Ergebnis kommt. Dies gilt speziell für den 
‚ daß das Streurohr ohne Abbildungslinse direkt 
dem Spalt steht. Dabei wird das wirksame Streu- 
men durch Totalreflexion an den Wänden des 
rohrs vergrößert, was sich in einer Erhöhung der 
Jachteten Intensität auswirkt [12]. Die Korrektur 
die Absorption des erregenden Lichtes wurde von 
RINGER [1] nach der Methode des „inneren Stan- 
s‘“ durchgeführt, bei der jeweils eine Raman- 
e des Lösungsmittels als Referenzlinie verwendet 
\. Die Intensität dieser Referenzlinie wird durch 
Absorption des erregenden Lichtes auf dem Weg 
 streuenden Molekül in gleicher Weise geschwächt 
die Intensität der Raman-Linien des gelösten 
‘fes. 

Rea [10] gibt eine empirische Methode zur Ab- 
tionskorrektur an. Die Bestimmung des Korrek- 
laktors O, für die Absorption der Raman-Streu- 
hlung wurde nach dieser Methode durchgeführt, 
die Anwendbarkeit der Gl. (2) zu prüfen. Zunächst 
de eine Reihe von Lösungen von Methylorange und 
stallviolett in Methanol so zusammengestellt, daß 
“ür die Erregerlinie Hg-e alle die gleiche und mög- 
st kleine Extinktion besitzen, während die Ex- 
tion für die Raman-Linien e-2835 und e-2944 cm! 
Methanol bei den verschiedenen Lösungen in 
m weiten Bereich variiert. Die Extinktionsmes- 
oen erfolgten mit einem Unicam-Spektralphoto- 
‚er SP 500. Sodann wurde die Intensität /, der 
len genannten Raman-Linien des Methanols ge- 
(sen und in willkürlichen Einheiten als Funktion 
Extinktion E für die Schichtdicke 1 em aufgetra- 
Die Kurve wird für E—0 extrapoliert, der 
linatenabschnitt sei /,,. Dann erhält man ©, durch 
‘tragen von I,,//, als Funktion von E (Abb. 7). Die 
ewonnenen Meßpunkte (Kreuze) stimmen sehr gut 
_ der durchgezogenen Kurve überein, die den Ver- 
f von ©, nach Gl. (2) darstellt, wenn man als 
4. f. angew. Physik. Bd. 12 
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effektive Streurohrlänge L=22 cm annimmt. Dies 
erscheint nach den geometrischen Abmessungen der 
Raman-Lampe als sinnvoll. Die gute Übereinstim- 
mung der Meßpunkte mit der berechneten Kurve 
zeigt, daß die Gl. (2) mit guter Näherung angewandt 
werden kann, wenn das Raman-Streurohr ohne Ab- 
bildungslinse direkt vor dem Spektrographenspalt 
steht, was bei allen Messungen dieser Arbeit der Fall 
war. 

Mit einer zweiten Reihe von Lösungen kann man 
in analoger Weise den Korrekturfaktor ©, bestimmen. 
Darauf wurde verzichtet, da die Methode des ‚inneren 
Standard‘ den gleichen Zweck erfüllt. 


Zusammenfassung 


1. Die von BEHRINGER [1] beschriebene Raman- 
Registriereinrichtung der Fa. Steinheil wurde weiter 
verbessert und ergänzt: 


a) Eine Verhältnisschaltung gestattet die Messung 
des Intensitätsverhältnisses von Streulicht zu Er- 
regerlicht und schaltet dadurch Störungen durch 
Intensitätsschwankungen des Brenners weitgehendst 
aus. Im Bereich von 7 bis 16 A bleibt die registrierte 
Intensität der Raman-Linien von der Brennerstrom- 
stärke unabhängig (Abb. 3). 

b) Die Verwendung eines Multipliers vom Typ 
EMI 6094A brachte eine Empfindlichkeitssteigerung 
um einen Faktor 2 bis 3. Damit war es möglich, die 
Isotopenstruktur der Linie 459 cm von Tetrachlor- 
kohlenstoff aufzulösen (Abb. 5). 

c) Die elektronische Integrationseinrichtung hat 
sich gut bewährt. Bei erhöhter Genauigkeit gegenüber 
der Planimeter-Methode gestattet sie eine schnelle und 
bequeme Bestimmung der integrierten Intensitäten. 
Eine Methode zur Abtrennung der Intensität des 
Untergrundes wurde angegeben und erprobt (Abb. 6). 


2. Es wurden die Wellenzahlen und die integrierten 
Intensitäten der Linien eines luftgekühlten Hg- 
Niederdruckbrenners vom Typ ‚Toronto‘ mit wasser- 
gekühlten Elektroden bestimmt (Tabelle 1). 

3. Durch Vergleich der experimentellen Methode 
von Rea [10] zur Bestimmung der Absorptions- 
korrektur mit der von Lierincorr u. Mitarb. [8] und 
BEHRINGER [1] angegebenen Formel [Gl. (2)] konnte 
gezeigt werden (Abb. 7), daß die Formel das richtige 
Ergebnis liefert, wenn das Streurohr ohne Abbildungs- 
linse direkt vor dem Spalt steht. 

Über Ergebnisse, die mit den in dieser Arbeit 
beschriebenen Anordnungen, Geräten und Methoden 
hinsichtlich spezieller Probleme erzielt wurden, wird 
an anderer Stelle [13] berichtet. 

Herrn Professor Dr. WALTHER GERLACH möchte ich für 
sein Interesse an dieser Arbeit danken. Herrn Professor Dr. 
Jossr BRANDMÜLLER, Bamberg, danke ich für die Anregung 
zu der Arbeit, für die Bereitstellung der Hilfsmittel des Insti- 
tutes und für Hinweise und Ratschläge. Herrn Privatdozent 
Dr. Herıgerr Moser, München, Herrn Professor Dr. JOSEF 
BEHRINGER, Eichstätt, und Herrn Dr. GOTTHARD GLATZER, 
Bamberg, danke ich für Diskussionen. Der Deutschen For- 
schungsgemeinschaft wird dafür gedankt, daß sie Herrn 
Professor BRANDMÜLLER die für die Durchführung dieser 
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Verfasser finanzielle Hilfe gewährte. 
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Berichte 


Über die Aufnahme der Raman-Spektren von Kristallpulvern 


Von HERIBERT Moser und DIETER STIELER 
Mit 11 Textabbildungen 
(Eingegangen am 3. Februar 1960) 


1. Einführung 
Die Schwierigkeiten für eine lichtstarke und lei- 
stungsfähige Kristallpulver-Raman-Anordnung lassen 
sich etwa folgend zusammenfassen: 1. Das Erreger- 
licht erleidet im Kristallpulver eine starke Schwächung, 


Arıstallpulver. 


Binfallendes Erregerlicht 


a 


Gestreufes 


—- 


Licht 


I 


Streulicht 
d) 


Sireulicht e) 


Abb. 1a—f. Probengefäße für Raman-Kristallpulver-Anordnungen. a) Rückstreu- 
küvette; b) Kegelküvette; c) Kegelröhrchen; d) gepreßte Tablette; e) Ulbrichtsche 


Kugel; f) Konusrohr 


so daß innenliegende Teile der Probe einen sehr kleinen 
Anteil zum Streuspektrum liefern. 2. Die an den 
Kristallflächen auftretende Reflexion des Erregerlichts 
ergibt eine so starke Primärlinie im Spektrum, daß 
Raman-Linien kleiner Wellenzahl überstrahlt werden; 
dies gilt vor allem dann, wenn als Erregerlichtquelle 
ein Hg-Hochdruckbrenner verwendet wird, der einen 
relativ starken Untergrund im blauen Spektralgebiet 
besitzt. 

Die Folge dieser Schwierigkeiten war, daß bisher 
nur in Einzelfällen [3] eine photoelektrische Regi- 
strierung von Kristallpulverspektren durchgeführt 
werden konnte; genaue Intensitätsangaben liegen des- 
halb bei solchen Spektren noch nicht vor. Außerdem 
war es bisher nicht möglich, Kristallgitterschwingungs- 
linien aus solchen Spektren zu erhalten, da deren 
"Wellenzahlen zu nahe an der Erregerlinie liegen. 


Die bis 1952 durchgeführten Versuche zur Ver- 
besserung von Kristallpulveranordnungen sind in 
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p- 697. — [10] Rxa, D.G.: J. Opt. Soc. Amer. 49, 90 (195 
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einer ausführlichen Arbeit von BRANDMÜLLER [4] 
sammengefaßt worden. Inzwischen hat es jet 
nicht an Bemühungen gefehlt, die eingangs genam 
Schwierigkeiten weiter wirkungsvoll zu überbrück 
dies geschah durch Gestaltung möglichst günst 
Streugefäße für die Proben, durch die Ver 
dung sehr selektiver Filter für Primär- 
Sekundärfilterung sowie durch die Entwickl 
neuer Erregerlichtquellen. Zum Überblick se 
folgenden eine kurze Literaturübersicht gegek 

BRANDMÜLLER [4] [5] preßte das Kris 
pulver in eine Küvette (Abb. la) und beob 
tete das rückgestreute Licht (Anordnung 8 
Abb. 3). Er verwendete einen Hg-Hochdr 
brenner S700 und filterte das Erreger] 
primär, das Streulicht sekundär durch die se 
von GUBER und RIGGERT [10] vorgeschlage 
Interferenzfilter; dabei konnte er experimer 
zeigen, daß diese Filter allen anderen bis da 
verwendeten Absorptionsfiltern überlegen 8 
Die Anordnung brachte einen großen Erfolg 
Lichtstärke: Die bis dahin in der Größen: 
nung 30 bis 120 Std liegenden Belichtungsze 
wurden auf einige Stunden reduziert. 

Sımon, KRIEGSMANN und STEGER [17] ers 
ten den Hg-Hochdruckbrenner durch meh 
sternförmig angeordnete „Mitteldruckbrenner“ 
schwächerem Kontinuum. Sie benützten eine Kege 
vette (Abb. 1b) wie sie von Stein u. Mitarb. [18 
früher verwendet wurde. Es handelt sich hier 
ein Glasrohr mit kegelförmiger Stirnfläche, wo 
Kegelwinkel durch dasÖffnungsverhältnis des Kol i 
tors, die Länge des Kegels durch die Lichtquelle & 
ben ist. Die Probe kann auch zu freitragenden H 
kegeln verpreßt werden, wodurch unter Umstäi 
störende Reflexionen am Glasgefäß wegfallen [1 
Substanzen, die wenig lichtdurchlässig sind, werde 
einer kleinen Schichtdicke bestrahlt, wozu ein „‚Ke 
röhrchen“ (Abb. 1e) dient, in dem eine dünne Subst 
schicht mit Hilfe eines Gegenkegels fest gedrückt v 
Auch Sımox u. Mitarb. verwenden Interferenzfilteı 
Primär- und Sekundärfilterung (Anordnung s. Abb. 

Bosovıch und Pivovarow [3] beleuchten 
Kegelküvette mit einem wendelförmigen Hg-Nie 
druckbrenner (,Torontolampe“), wie er häufig 
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sigkeits-Raman-Lampen Verwendung findet (s. 
[6]). Ihnen gelang es erstmalig auch Spektren 
© Kristallpulvern photoelektrisch zu registrieren. 

SCHRADER u. Mitarb. [15] preßten das Kristall- 
‘er zu einer Tablette und beobachteten in Durch- 
@nlung. Als Lichtquelle diente eine Hg-Höchstdruck- 
#e (Osram-HQA) in Verbindung mit Interferenz- 
. In einer späteren Arbeit [16] verbesserte SCHRA- 

‘ seine Anordnung, indem er den Höchstdruck- 
‚ner durch einen Hochdruckbrenner ersetzte und 
srdem hinter der Tablette einen Halbkugelspiegel 
‚achte, dessen Krümmungsmittelpunkt auf der 
benrückseite lagund der in der Mitte ein Loch hatte: 
diese Weise wurde diejenige Streustrahlung, die 
durch das Loch in den Spektrographen gelangte, 
die Probe zurückgeworfen. Der Kunstgriff brachte 
# Erhöhung der Leuchtdichte auf der Probenrück- 
‚um den Faktor 2 bis 4 und verbesserte zugleich das 
ältnis Raman- zu Primärstrahlung so, daß nur 

ı Belichtungszeiten von 10 min bis 15 Std (je nach 
@uvermögen) notwendig waren (Anordnung s. 
NE. 6). 

ZERGMANN u. Mitarb. [1] verwendeten als Streu- 
@ß die Ulbrichtsche Kugel (Abb. Ile). Das Pulver 
le durch Aufschmelzen oder Sublimieren auf die 
@>nwand der Kugel aufgebracht. Primärlicht und 
ulicht liegen unter 90° zueinander. Auch hier 
len zur Primär- und Sekundärfilterung Interferenz- 

r verwendet (Anordnung s. Abb. 5). 

Sosan [7] greift eine bereits 1930 von GERLACH [9] 
“seschlagene Methode auf: Die Substanz wird in 
Flüssigkeit mit gleichem Brechungsindex ge- 
‘ht und in einer normalen Flüssigkeitsanordnung 
Sktroskopiert. Die Vor- und Nachteile dieser be- 
@ich der Substanzauswahl beschränkten Methode 
bn hier nicht näher diskutiert werden. 

@Tosın [19] verwendet wie PrvovaRrow eine To- 
olampe; er füllt die Substanz jedoch in einen 
us, dessen Spitze auf den Spektrographen zu- 
‘t und dessen Öffnungsverhältnis wie bei der 
'elküvette dem des Kollimators entspricht (Abb.1f). 
Primärfilter dient Äthylendiaminessigsäure in 
‚OH gelöst + PrCl, in 1 cm dicker Lösung (Durch- 
igkeit Hge — 40%, 4600 A = 3,5%). Als Sekun- 
lter wurden sehr leistungsfähige Interferenz- 
\rschicht-Filter verwendet, deren Durchlässigkeit 
, bei einer Halbwertbreite von 10 A beträgt. Die 
‚chtungszeiten ‘betrugen einige Stunden. ToBIN 
‚uchte theoretisch zu zeigen, daß seine Anordnung 
4 zehnmal mehr als die von BRANDMÜLLER und 
imal mehr als die von SCHRADER wirksam sei (S. 
ah Abschnitt 2.24). 

Nach dem Studium aller dieser Arbeiten fällt es 
er anzugeben, welche der beschriebenen An- 
ungen die leistungsfähigste sei. Dies gilt um so 
Ahr, da neben der Lichtstärke einer Anordnung auch 
larheit des Spektrums, insbesondere in der Nähe 
Erregerlinie, von ausschlaggebender Bedeutung 
kann. Ein Literaturvergleich ist auch schon des- 
5 unmöglich, da stets mit anderen Substan- 
©, Spektralapparaten und anderem Plattenmaterial 
'. gearbeitet wurde. Wir haben uns deshalb zu- 
hst zur Aufgabe gemacht, einen experimentellen 
gleich der beschriebenen Anordnungen durchzu- 
ren. Die Apparaturen wurden dabei so aufgebaut, 
anerkannt bessere Aufbau-Elemente (z.B. Nieder- 
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druckbrenner statt Hochdruckbrenner, Interferenz- 
filter statt Flüssigkeitsfilter) auch dann verwendet 
wurden, wenn dies in der Originalarbeit nicht der Fall 
war; dies gilt ebenso für die optischen Abbildungen. 
Verglichen wurden im wesentlichen folgende vier An- 


ordnungen: 
1. Die Rückstreuungsanordnung (BRANDMÜLLER 
[41 [3)); 


3. Die Streuung in der Ulbrichtschen Kugel 
(BERGMANN [1]), 

3. Die Streuung in einer durchstrahlten Tablette 
(SCHRADER [16]), 

4. Die Streuung in einer Kegelküvette (Sımon [17], 
Togın [19)). 


2. Apparaturen und Meßmethoden 


2.1. Apparaturbestandteile, die in allen Anordnungen 
verwendet werden 


2.11. Hg-Brenner. In den meisten Flüssigkeits- 
Raman-Anordnungen wurde in den letzten Jahren 
der Hg-Hochdruckbrenner durch Hg-Niederdruck- 
brenner ersetzt. Der Grund hierfür liegt vor allem in 
dem geringeren Unter- 
grund des Niederdruck- 
brenners. Warum diese 
Brenner bisher kaum 
bei Kristallpulver-An- 
ordnungen eingesetzt 
wurden, obwohl gerade 
dieser Vorteil hier beson- 
ders entscheidend ist, 
liegt daran, daß bei allen 
Anordnungen (außer bei 
Streuung an einer Ke- 
gelküvette) eine hohe 
Leuchtdichte der Erreger- 
strahlung gefordert wer- 
den muß. Die Leucht- 
dichte einer Nieder- 
druckentladung ist aber 
leider wesentlich gerin- 
ger als die einer Hoch- 
druckentladung gleichen 
Querschnitts. 

Versucht man die Leuchtdichte durch Erhöhung 
der Stromdichte zu steigern, so steigt, zugleich die 
Temperatur im Entladungsraum stark an, so daß 
dort wieder Hochdruckbedingungen entstehen. Dies 
kann vermieden werden, wenn man den Bogen nur 
an einer Stelle mit hoher Stromdichte brennen läßt; 
jetzt kann ein Temperaturausgleich erfolgen und die 
Charakteristik der Niederdruckentladung bleibt trotz 
der in diesem ‚„Brennfleck“ hohen Leuchtdichte er- 
halten. 

Abb. 2 zeigt den nach diesem Prinzip aufgebauten 
Brenner. Er ist vollständig aus Duran-50-Glas (Jenaer 
Glaswerk Schott u. Gen., Mainz) geblasen. Die beiden 
Hg-Elektroden und der waagrechte Teil des Brenners 
sind von je einem Kühlmantel umkleidet, die hinter- 
einander von Wasser bei 25° C durchgeflossen werden. 
Das Entladungsrohr (Innendurchmesser 25 mm) be- 
sitzt im waagrechten Teil eine Einschnürung auf etwa 
5 mm, wodurch im Bogen eine Zone erhöhter Leucht- 
diehte entsteht. Das Lichtaustrittsfenster ist einer- 
‚seits so weit von der Entladung entfernt, daß noch 


Abb. 2. Hg-Niederdruckbrenner hoher 
Leuchtdichte für Raman-Kristallpul- 
Z Zündelektrode; 
F Lichtaustrittsfenster; 

B „Brennfleck“ 


ver-Anordnungen. 
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keine Schwärzung des Glases nach einer Brenndauer 
von einigen hundert Stunden eingetreten ist; andrer- 
seits besitzt es bezüglich des Brennflecks eine solche 
Öffnung, daß noch Kondensoren mit einer Lichtstärke 
1:0,7 voll ausgenützt werden können. 


Tabelle 1. Intensitätsmessung im Brennfleck des in Abb. 2 

dargestellten Brenners im Vergleich zu üblichen Niederdruck- 

und Hochdruck-Hg-Entladungen (bezogen auf die Intensität der 
Hg-e-Linie=1) 


| | N Hochdruck- 
ee 
| | | | 7 

1 | 
Hg-e | asss | ı | 1 1 
Hg-f... | 4348 | 0,019 0,012 0,068 
Hg-g.... | 4339 | 0,0077 0,004 0,025 
Untergrund | 4390 | 310% 6.108 5-10-4 


Die Füllung des Brenners erfolgt durch Eindestil- 
lieren des Quecksilbers im Vakuum nach sorgfältiger 
Reinigung und Ausheizung des Glaskörpers und der 
Elektroden. Anschließend wurde der Brenner durch 


[2 by Ale 


Abb. 3. Anordnung mit Rückstreuküvette nach BRANDMÜLLER [4] [5]. N Nie- 
derdruckbrenner; L,. Kondensor; L,,; Abbildungslinsen; F, Primärfilter; 
F, Sekundärfilter; K Rückstreuküvette. Z, Kollimator des Spektrographen 


ein Zündgerät (Osram ZIBCD 1, 15 kV) gezündet und 
nach mehrstündigem Brennen vom Pumpstand abge- 
zogen. Die Betriebsstromstärke beträgt 20 bis 25 A, 
kann jedoch bis 30 A gesteigert werden. 

Um zu prüfen, ob im Brennfleck wirklich Nieder- 
druckverhältnisse herrschen, wurde sowohl das für die 
Niederdruckentladung sehr charakteristische Linien- 
verhältnis des blauen Tripletts als auch der Untergrund 
auf der langwelligen Seite der blauen Linie gemessen 
(Tabelle 1). Der Vergleich mit Meßwerten einer üb- 
lichen Niederdruck- und Hochdruckentladung zeigt 
klar, daß auch im Brennfleck eine Niederdruckent- 
ladung stattfindet. 

Für die Beleuchtung der Kegelküvetten wurde ein 
Brenner nach dem Muster des ‚„‚Torontobrenners“ an- 
gefertigt (Beschreibung z.B. in [6]). Er bestand aus 
drei Glaswendeln aus Duran-50-Glas von 60 mm 
Durchmesser und einem inneren Rohrdurchmesser von 
20 mm. Die Kühlung der Elektroden erfolgte mit 
Wasser von 20°C, die Wendel wurde durch ein Ge- 
bläse luftgekühlt. Die Stromstärke betrug etwa 
15 Amp. 


2.12. Spektrograph. Alle Messungen wurden mit 
einem 3-Prismen-Spektrographen GH, (Fa. Optische 
Werke ©. A. Steinheil-Söhne G. m. b.H., München) 
durchgeführt. Der Kollimator hat eine Brennweite von 
/=195 mm, die Kamera f—=255 mm, die Lichtstärke be- 
trägt 1:4. Die Lineardispersion ist bei 4047 A 19 A/mm, 
bei 4358 A 24 A/lmm und bei 4700 A 35 A/mm. 

Infolge der starken Krümmung der Fokalkurve 
wurde der Spektrograph entweder für Erregung mit 
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Hg-e im Bereich 4300 bis 5100 A, oder für Erre 
mit Hg-k im Bereich 4000 bis 4500 A scharf just 
Die verwendeten Spaltbreiten lagen zwischen 25 
50 u. 

2.13. Photographische Registrierung. Die Spek 
wurden entweder auf Agfa-Raman-Platten (4 
Wolfen) oder auf Gevaert-Scientia 68 A 56-Pla 
aufgenommen. Entwickelt wurde mit Metol-Hy 
chinon-Entwickler unter den üblichen Vorsichtsn 
regeln. Die Ausmessung der Linien nach We 
längen erfolgte am Zeiß-Schnellphotometer mit & 
Ablesegenauigkeit von 3 u im Vergleich zu dem 
mitphotographierten Eisenbogenspektrum. Die 
lenlängen der Eisenlinien wurden den Tafeln ‚The 
spectrum of iron‘ von GATTERER und JUNKE 
entnommen. Die Umrechnung der linear interpoli 
Wellenlängen der Raman-Linien auf Wellenz: 
geschah mittels der Tabellen von OPter [14], 
gleichzeitig die Reduktion auf Vakuumwellenlä 
vollzogen ist. 


2.14. Photoelektrische Registrierung. Für die er: 
hier beschriebenen Versuche der photoelektrise 
Registrierung von Kristallpulverspektren wurde i 
verhältnismäßig primitive Anordnung aufgebaut: 
bestand aus einem gekrümmten Photometerspalt, 
von Hand mittels eines Schlittens und einer Schra 
in der Bildebene bewegt werden konnte. Dahir 
befand sich in einem lichtdichten Gehäuse ein 
plier des Typs RCA1P21. Durch eine Fü 
schiene war gewährleistet, daß bei Schlitten 
gungen das System Photometerspalt-Multiplier s 
in die optische Achse gerichtet wurde. 

Der Multiplier wurde durch ein stabilisiertes 
gerät (Fa. Knott, München) versorgt. Als Meßge 
des Anodenstroms diente ein Spiegelgalvanomk 
(Ruhstrat SSG 10). Die spektrale Empfindlichl 
der Anordnung wurde mittels einer von der PTB 
prüften Wolframbandlampe bestimmt. 


2.2. Anordnungen und deren Leistungsfähigkeit 


2.21. Rückstreuungsanordnung. Abb.3 zeigt 
nach BRANDMÜLLER [4] [5] aufgebaute Rücksti 
ungsanordnung. Gegenüber der Originalanordni 
sind neben der Lichtquelle ein Teil der Abbilduı 
linsen und Kondensoren durch lichtstärkere Syst 
ersetzt. 

Das aus dem Brenner tretende Licht wird du 
den ersten Kondensor parallel gemacht und trifit 
das Primärfilter, das auf maximale Durchlässig) 
der Erregerlinie eingestellt ist. Der zweite Konder 
konzentriert das Licht auf die Probe in einer G 
küvette. Diese steht unter einem kleinen Winkel 
Einfallsrichtung, um die Reflexionsverluste gering 
halten. Das außerhalb des Reflexionswinkels 
streute Licht wird durch die Linse Z, parallel 
macht und trifft auf das Sekundärfilter, das el 
falls auf maximale Durchlässigkeit der Erregerl 
justiert ist. Das Objektiv Z, konzentriert das am 
ter reflektierte Streulicht auf den Spektrograph 
spalt. Z, erfüllt eine vollständige Abbildung 
Linse L, in das Kollimatorobjektiv. Unter Umstän 
wurde auch noch ein zweites, in Abb. 3 nicht geze 
netes Sekundärfilter verwendet. Die Durchläs 
keiten der (auch von BRANDMÜLLER verwendet 
Interferenzfilter betrugen zwischen 32% und 42%, 
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vertsbreite 60 A bis 120 A. Die Apertur des 
trographen wurde voll ausgenützt. 


rgebnisse: Mit dieser Apparatur wurde zunächst 
fergleich zwischen Hochdruck- und Niederdruck- 
her-Erregung vorgenommen. Dazu wurde das 
rum des Naphthalins C,H; einmal mit einem 
druckbrenner S 300 (Quarzlampengesellschaft 
u) und mit unserem Niederdruckbrenner unter 
‚ gleichen Bedingungen angeregt. Abb. 4 zeigt 
rgebnis: Wegen seines geringen Kontinuums 
t die Niederdruckanregung bei gleicher Belich- 
zeit ein bedeutend klareres Spektrum!. Voraus- 
ng für die Klarheit des Spektrums ist selbstver- 
ich auch die Reinheit der Substanz. Durch 
(nschmelze gereinigtes Naphthalin ist dem im 
el erhältlichen C,H, puriss. crist. bezüglich des 
trenuntergrundes bedeutend überlegen. Leider 
die Reinheit bei längerem Stehenlassen verloren, 
ß stets neues frisch zonengeschmolzenes Naphtha- 
erwendet werden sollte. 
Die Hoffnung, daß der Einsatz des Niederdruck- 
ners infolge seines geringen Kontinuums das 
ärfilter ganz überflüssig machen könnte, erfüllte 
nicht. Offenbar ist doch die Reflexion am Glas 
Küvette und hauptsächlich an den Kristallflächen 
ark. Aus diesem Grund ergibt sich auch keine 
‚ntliche Verbesserung, wenn man die Rückstreu- 
an einer gepreßten Tablette ohne Glasgefäß er- 
»n läßt (s. Abschnitt 4.21). 


?.22. Streuung in der Ulbrichtschen Kugel. Die in 
.5 dargestellte Anordnung ist von BERGMANN [1] 
»geben worden. Wir haben lediglich statt des dort 
vendeten Hochdruckbrenners (Osram-Spektral- 
pe) unseren Niederdruckbrenner verwendet. 
Die Kugel [Radius etwa 15mm (s. Abb. le)] ist 
=n versilbert, um die Reflexion an der Wand zu 
;hen. Im Inneren wurde Naphthalin aufgeschmol- 
Das einfallende Licht ist durch Vielfachreflexion 
\er Kugel solange Streustrahlung erregend, bis es 
-h Absorption in der Wand oder Austritt aus dem 
'ster unwirksam wird. Nach BERGMANN ergibt sich 
öchste Energiedichte in der Kugel und damit die 
hste Intensität der Streustrahlung, wenn die 
steröffnung F und die Kugeloberfläche O möglichst 
sind; F ist jedoch durch die Leuchtdichte der 
tquelle, die den in die Kugel eintretenden Licht- 
m bestimmt, begrenzt. 
In unserem Fall war F=11 mm?, 0 =2100 mm?. 


gebnisse: Nach 8 min Belichtungszeit waren alle 
en eines Naphthalin-Spektrums, die heller als 
nd (Intensitätsskala s. Tabelle 5), zu sehen. Trotz- 
kein zonengeschmolzenes C,,H,; verwendet werden 
nte, sind die Brillouin-Kristallgitterschwingungen, 
en Linien sehr nahe der Erregerlinie liegen, nach- 
sbar. 
Trotz ihres klaren Grundgedankens ist die prak- 
he Anwendung der Methode wegen der Einbrin- 
ıg der Substanz an die Kugelwand problematisch. 
es stark auf die Körnigkeit und die Dicke der 
stallschicht in der Kugel ankommt, war schon 


Aus Reproduktionsgründen sind hier die Registrierphoto- 
nme der Spektren wiedergegeben (aufgenommen mit der 
»matischen Registrieranordnung der Firma Optische Werke 
\. Steinheil-Söhne G.m.b.H., München, zum Zeiss-Schnell- 
tometer). 


beim Naphthalin eine Reihe von Voruntersuchungen 
für optimale Bedingungen notwendig, wobei nur 
schlecht reproduzierbare Verhältnisse hergestellt wer- 
den konnten. 
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Abb. 4. Vergleich der Erregung mit Hochdruek- und Niederdruckbrenner: 
Oben: Naphthalinspektrum in Hg-Hochdruckbrenner S 300 angeregt. 
Unten: Napthalinspektrum mit Hg-Niederdruckbrenner (S. Abb. 2) an- 
geregt. Übrige Anordnung und Belichtungszeit bei beiden Aufnahmen 
völlig gleich 


2.23. Streuung in einer durchstrahlten Tablette. 
Abb. 6 zeigt die von SCHRADER [15], [16] vorge- 
schlagene Anordnung mit 
unserem Niederdruckbren- 
ner. Die Tabletten wurden 
aus dem Kristallpulver mit- 
tels einer einfachen Hand- 
presse in eine Stahlform 
gepreßt. 


Ergebnisse: Entschei- 


dend für die Eigenschaften Abb. 5. Anordnung mit Ulbrieht- 
2 . dies scher Kugel nach BERGMANN U. 
des Spektr ums ist bei dieser Mitarb. [1]. N Niederdruckbren- 
- io Jer ner; L,, Kondensor; U Ulbricht- 
Anordnung die Dicke der sche Kugel; L, Abbildungslinse; 
Tablette. SCHRADER konnte Sp Spalt des Spektrographen 
experimentell zeigen, daß 
die Schwächung des Erregerlichts in einer Tablette 


dem schematischen Verlauf der Abb. 7 folgt. 
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Vernachlässigt man den Anstieg der Kurve bei 
kleinen Schichtdicken, so läßt sich die Erregerstrah- 
lungsintensität J, exponentiell darstellen: 


„,=Che-ka (1) 


(C = Konstante, J, = einfallende Intensität, k — ‚‚Trü- 
bungskoeffizient“‘, d = Schichtdicke). 


Abb. 6. Anordnung mit durchstrahlter Tablette nach SCHRADER u. Mitarb. 
[16]. N Niederdruckbrenner; L,, Kondensor; 7 Tablette; 7 Hohlspiegel 
mit Loch; L, Abbildungslinse; Sp Spalt des Spektrographen 


Unter der Annahme, daß die in jedem Punkt der 
Probe ausgelöste Raman-Streustrahlung proportional 
der Intensität des Erregerlichts an dieser Stelle ist 
und daß für die Streustahlung derselbe Trübungs- 
koeffizient k gilt, erhält SCHRADER für die Raman- 
Strahlung in Näherung: IA„=4-0.h:d.e-kd (2) 


(A = Konstante). 


Aus Gl. (2) ergibt sich, daß die 


ıS optimale Schichtdicke dax; 
S 09 bei der die Raman-Intensität 
SS J; ein Maximum besitzt 
daaz — \ (3)! 
Zobleftendicke d 
Abb. 7. Schematische Dar- 


ist. Aus den Gln. (1) und (2) 
folgt, daß JR/J, Dd ist. 

Für die Spektralaufnah- 
men heißt dies, daß man die 
Dicke der Tablette mindestens gleich d„ax machen 
muß. Mit größerer Dicke wird zwar die Raman-In- 


tensität kleiner, jedoch wächst das Verhältnis Jz/J, 


stellung der Schwächung des 
Primärlichts beim Durchgang 
durch eine Tablette. (Nach 
SCHRADER u. Mitarb. [16]) 
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Abb. 8. Abhängigkeit der Klarheit des Spektrums von der Tablettendicke. 
Oben: Naphthalintablette 15 mm Dicke, 1 Std Belichtungszeit. Unten: 
Naphthalintablette 4 mm Dicke, 8 min Belichtungszeit 


und damit die Reinheit des Spektrums. Diese theo- 
retischen Erwartungen wurden auch von uns voll be- 
stätigt: Als optimale Dicke wurde für C,,H, überein- 


1 SCHRADER gibt dnax=0,434/k an; dies ist augenschein- 
lich ein Druck- oder Rechenfehler. 


stimmend mit SCHRADER dmax =5 mm gefunden. 
gert man die Dicke, so wird die Spektrenklarhei 
größert. Abb. 8 veranschaulicht dies deutlich: 
rend bei 4mm Dicke nach 8 min die inneren Sc 
gungslinien des C,H, auftreten, benötigt man 


Zrregerlich 
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Abb. 9. Anordnung mit Kegelküvette nach Sımox u. Mitarb. [17]. X 


küyette; L Abbildungslinse; Sp Spalt des Spektrographen. Die B 
tung erfolgt durch einen die Kegelküvette umgebenden Torontob: 
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Abb. 10a—d. Vergleich von vier Raman-Kristallpulver-Anordnun 
Naphthalinspektrum, unter optimalen Bedingungen der Anordnung 
gleicher Belichtungszeit (8 min) auf dieselbe Platte ohne Filter aufger 
men. (Spaltbreite 30 u *5 em). a) Rückstreuanordnung. b) Ulbricht 

Kugel. c) Tabletten-Anordnung. d) Kegelküvetten-Anordnung 


dieselbe Raman-Linien-Intensität bei l5mm Di 
eine Belichtungszeit von 1 Std. Dafür ist aber nun 
Erregerlinienintensität soweit zurückgegangen, ( 
die äußeren Kristallgitterschwingungslinien deut 
sichtbar werden (Auswertung s. Abschnitt 4.1). 


| 
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ie Wirkung des Spiegels hinter der Probe wurde 
alls experimentell überprüft, indem mit der 
‚en Anordnung einmal mit Spiegel und dann mit 
Lochblende gleicher Öffnung am Ort des Spiegels 
‚sen wurde. Es ergab sich, daß die photoelek- 
gemessene Intensität der Raman-Linie 1383 emzL 
SH, um den Faktor 1,8, die des benachbarten 
"grundes um den Faktor 1,6 erhöht wurde. Neben 
ntensitätserhöhung des Raman-Spektrums er- 
‘ich also nur eine sehr geringfügige Verbesserung 
Reinheit, 

94. Strewung in einer Kegelküvette. In Abb. 9 
ie von Sımon u. Mitarb. [17] verwendete 
inung schematisch dargestellt. Die Kegel- 
tte ist 12 cm lang, der innere Durchmesser 
‚ohres beträgt 20 mm, die Kegelhöhe 40 mm. 
vurde in unserer Anordnung von dem in 
"beschriebenen Torontobrenner beleuchtet. 
manchen Messungen wurden in den Strahlen- 
‚ein oder zwei Interferenzfilter als Sekundär- 
‚gebracht. Die Wirkung eines Primärfilters 
ite in dieser Anordnung noch nicht unter- 
t werden. 


rl 


Relative Inrensiraf 


Ergebnisse: Die Kegelküvetten-Methode ergibt 
etwa 1,5mal intensivere Raman-Linien als die Ta- 
blettenmethode. Allerdings ist der Untergrund be- 
sonders in der Nähe der Erregerlinie verhältnismäßig 
viel höher als bei der Tablettenmethode. Man wird 
also mit der Kegelküvette die intensivsten Raman- 
Linien, mit der Tablette die klarsten Spektren er- 
halten. Insbesondere für die Aufnahme der Kristall- 
gitterschwingungslinien ist deshalb die Tabletten- 
Methode vorteilhafter. 


722 
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'rgebnisse: Ein Vergleich der nach außen ; 
'ndeten Kegelküvette (Abb. 1f), wie sie von 
' [19] vorgeschlagen wurde, mit der Simon- 
n Küvette zeigte eine bedeutende Überlegen- 
der letzteren. Dies war auch zu erwarten, 
n der Tobin-Küvette stärkere Primärlicht- 
»xionen an Glas und Kristallflächen auf- 
'n müssen. Es bleibt unverständlich, warum 


{n von seiner Kegelküvette bessere Spektren 


on der Simonschen Küvette erwartet. Sy 
m übrigen konnte die von SIMON u. Mitarb. S 
‚gebenen Ergebnisse voll reproduziert werden 
uch Abschnitt 3 und 4). s 


3. Vergleieh der Leistungsfähigkeit 
der vier Anordnungen 


Jm einen quantitativen Leistungsvergleich 
beschriebenen Anordnungen durchzuführen, 10 
len die in Abschnitt 2 beschriebenen An- 
ungen nacheinander aufgebaut, auf optimale 
ii justiert und dann auf einer Platte je 
Spektrum von jeder Anordnung unter folgen- 
nng photographiert: 

ubstanz: C,H, puriss. erist.; Spaltbreite: 
„„; Belichtungszeit: 8 min; keine Filter. 

bb. 10 zeigt die so erhaltenen Spektren. Man er- 
t deutlich, daß die ersten beiden Spektren schlech- 
ls die folgenden beiden sind. Der Grund liegt an 
starken Reflexion des Erregerlichts in der Rück- 
küvette und in der Ulbriehtschen Kugel. Ver- 
t man diesen Nachteil durch entsprechendes Aus- 
rn des störenden Reflexlichts zu verbessern, so 
‘ben sich dafür längere Belichtungszeiten, ein be- 
end erhöhter apparativer Aufwand und sehr 
ische und zeitraubende Anforderungen an die 
sche Justierung. Aus diesen Gründen sind die 
rdnungen, bei denen das Erregerlicht die Probe 
„hstrahlt (Tabletten- und Kegelküvetten-Methoden) 
en ihres einfachen Aufbaus und ihrer hohen Licht- 
ke den Reflex-Anordnungen vorzuziehen. 
m die beiden Durchstrahlungsmethoden in ge- 
erem Maß untereinander zu vergleichen, wurden 
e Spektren photoelektrisch registriert (Abb. 11). 
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Abb. 11. Photoelektrisch registriertes Naphthalin-Kristallpulver-Raman-Spektrum: 
Oben: mit Tablettenmethode. 


Unten: Mit Kegelküvettenanordnung. Spaltbreiten: 
9 cm, keine Filter 


0) 


y4 


In Tabelle 2 ist das Gesamtergebnis unseres Ver- 
gleichs zusammengestellt. Die Intensität des Spek- 
trums ist hierbei durch die Belichtungszeit, die not- 


Tabelle 2. Leistungsvergleich von Raman-Kristallpulveranord- 
nungen 


Belichtungszeit 
für ein vollständiges 
Naphthalinspektrum 


kleinste beobachtete 


Anordnung Raman-Wellenzahl 


= 000 | 000012 
Rückstreuung. . . | 2 Std | 400 em! 
Ulbrichtsche Kugel | 1 std | 40 cm! 
Tabletten 2: 0,75 Std | 13 cm 
Kegelküvette. . . | 0,5 Std | 13cm 


wendig ist, um ein komplettes Naphthalinspektrum 
zu erhalten, die Klarheit des Spektrums durch die 
kleinste noch beobachtete Raman-Wellenzahl charak- 


“ terisiert. 
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4. Meßergebnisse 


Die zum Vergleich herangezogenen Naphthalin- 
spektren wurden nach dem in 2.13 beschriebenen Ver- 
fahren ausgewertet. Da Tosm [19] seine Ergebnisse 
am »-Dichlorbenzol-Spektrum angibt, wurde auch 
dieses Spektrum in derselben Weise aufgenommen und 
ausgemessen. 


4.1. Wellenzahlen 
der Kristallgitterschwingungslinien 


In Tabelle 3 sind die Wellenzahlen der Kristall- 
gitterschwingungen von C,H; und p-C;H,Cl, zu- 
sammengestellt und mit Literaturwerten! verglichen. 


Tabelle 3. Wellenzahlen von Kristallgitterschwingungen 


a 
TOSE d E ; | 
Substanz u | obach- en an | Autor 
STIELER | teten yez 
Werte 
C,H; | 13cm-| (7) | 10cm | 
—s 19 | 
27 ) , 29 
2. (mM | 40 | 
52 I A Korschunov [12] 
71 (9) | 72 | 
— | 78 | 
106 (5) 107 
118 (6) 122 
p-CH,C,| 13cm| (1) 13cm-1| 
2 | 2 
en 2 a LANDOLT- 
90 (2) 94 BÖRNSTEIN [13] 
122 a) 1197 


Die Genauigkeit der Wellenzahlen schwankt um 
+3 bis 6 cm. Die große Fehlerbreite resultiert aus 
der diffusen Linienstruktur, welche einerseits von der 
relativ zum Schmelzpunkt hohen Probentemperatur, 
andrerseits von der statistischen Verteilung der Kri- 
stallorientierungen im Pulver herrührt. Die neben der 
Wellenzahl in Klammern angegebenen Zahlen, geben 
die Anzahl der vermessenen Einzelwerte an, aus denen 
der Mittelwert errechnet wurde. Dabei wurden so- 
wohl Hg-e- als Hg-k-erreste Linien berücksichtigt. 


4.2. Wellenzahlen und Intensitäten 
der inneren Schwingungslinien 


. Tabelle 5 zeigt die Aufstellung der inneren Schwin- 
gungslinien des Naphthalinspektrums nach eigenen 
Messungen im Vergleich zu Literaturwerten. Die von 
uns aufgeführten Linien sind im Hg-e- und Hg-k- 
erregten Spektrum sichergestellt, soweit dies nicht 
anders vermerkt ist. 

Die bei unseren Messungen in Klammern beige- 
fügten Zahlen geben die Anzahl der Beobachtungen 
der betreffenden Linien an. Die Genauigkeit der 
Wellenzahlenangabe ist durch die Ablesegenauigkeit 
der Schraube am Schnellphotometer gegeben. Sie 
beträgt bei 4050 A etwa 0,4 cm, bei 4500 A etwa 
l cm! und bei 5000 A etwa 2 cm. In Übereinstim- 
mung damit zeigt sich bei den Hg-k-erregten Linien 


! Die Literaturwerte sind Messungen an Einkristallen. 
(Wegen der Überstrahlung durch die Erregerlinie wurden 
Kristallgitterschwingungslinien in Pulverspektren u. W. bisher 
noch nicht gemessen.) 


die geringste Streuung der Meßwerte. Da infolk 
kurzen Belichtungszeiten weitere Fehler, etwa 
gerufen durch Temperatur- oder Druckschwank 
nicht ins Gewicht fallen, darf im allgemeinen 
Sicherheit der Meßergebnisse auf 2 cm angenon 
werden. Im ganzen konnte der von BRANDMÜLLE] 
aufgestellte Linienkatalog bestätigt und in mehr 
fraglichen Linien bekräftigt werden. 


Tabelle 4. Das Kristallpulverspektrum von p-Dichlorbe 


Linde N en Br a 
1 305 em1 308 em 
2 329 328 
3 626 631 
4 746 746 
5 1063 1064 
6) 1077 1086 
7 1105 1109 
fo) 1164 1170 
9 1230 — 
10 1375 1383 
11 1481 1489 
12 1573 1573 
13 3065/3074 3072/3076 


Die von uns angegebenen Intensitäten sind i 
grierte Intensitäten, welche aus den Linienfläch, 
photoelektrisch registrierten Spektrums durch 
metrieren gewonnen wurden. Die Werte sind m 
spektralen Empfindlichkeit der Anordnung korri 
und auf die Linie 1383 em * = 100 Intensitätseinhe 
bezogen. 

Zum Vergleich wurden die von BRANDMÜLLE 
STEIN [18] und KoHrrausch [11] visuell ges 
ten?, sowie die von BERNSTEIN und MıTRrA [2] 
Schmelze von Naphthalin photoelektrisch gemesst 
Intensitätswerte ebenfalls in diesen Intensität 
heiten angegeben. | 

Unsere Intensitätsmessung ist noch unbefriedig 
da einmal nur relativ intensive Linien quantit 
ausgewertet werden konnten; außerdem ergeben 
bei der Auswertung derselben Linie Intensitätsu 
schiede je nachdem, ob mit der Tabletten- oder 
Kegelküvetten-Methode gemessen wurde. 


Es bleibt daher einer weiteren Untersuchung 
behalten, welche Korrekturen zur Auffindung & 
möglichst von den apparativen Gegebenheiten u 
hängigen Intensitätswertes bei Kristallpulver-Rat 
Linien anzuwenden sind. 

Die in Tabelle 4 angegebenen Wellenzahlen de 
Dichlorbenzol-Spektrums wurden lediglich am E 
erregten Spektrum ausgemessen. Gegenüber 
Literaturwerten ergaben sich nur geringfügige 
weichungen. 

Zum Schluß möchten wir Herrn Professor Dı 
FAxsster herzlich für die großzügige Bereitstel 
der Institutsmittel danken. Dem Institutsglasbl: 
Herrn RöTzer, danken wir für seine unermüd 
Arbeit bei der Entwicklung der Brenner. Der D 
schen Forschungsgemeinschaft wird für die Sacl 
hilfe gedankt, die sie zur Durchführung dieser Aı 
zur Verfügung stellte. 


2 Die Schwärzungsskala 0—20 wurde dabei nach de) 
ziehung S=log J in Intensitätswerte umgerechnet und 
miert, 


Wellenzahlen (em) 
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Tabelle 5. Das Kristallpulver-Raman-Spektrum von Naphthalin 


Intensitäten („=1383 em”! = 100 Einheiten) 


| 
BRAND- IRN- | 
Moser ne SCHRADER| MÜLLER | Sram | a 
| 1959 und u. Mitarb. 1959 
| [16] SCHMID 1952 | (aus | 
| = 1956 [18] | Schmelze)' 
r_ i [5] | 2 
| g-e-erregt | Hg-k-erregt | 
| 
406 (1) 405 (3) 399 390 386 
433 (1) 432 (1) 431 
464 (2) 468 (3) 461 
483 (1) 485 (2) | 
512 (5) 512 (3) 512 512 515 | 512 
708 (2) 704 (1) 706 708 
725 (3) 725_(1) 728 724 727 717 
765 (5) 764 (3) 765 763 765 758 
il 784 (3) | 780 (1) 781 770 
952 (1) 955 (1) 940 950 943 
980 (1) 978 (1) 981 979 
1022 (5) | 1020 (3) 1019 1022 1021 1025 
"11150 (5) | 1147 (3) 1149 1146 1144 | 1145 
| 1168 (4) | 1167 (2) 1169 1168 1167 | 1158 
"11205 (1) 1210 (2) 1208 1213 
| 1241 (4) | 1242 (l) 1244 1240 1242 1239 
| 1259 (1) | 1258 (1) (1257) 
(| 1278 (1) | 1274 (1) 1285 1280 1280 
| 1323 (5) — 1327 1322 1324 | 1320 
"11338 (4) | 1335 (1) 1335 | 
1383 (5) | 1382 (3) 1384 1380 1383 | 1376 
1446 (5) | 1449 (1) 1449 1442 1447 1438 
1465 (5) | 1465 (3) 1465 1462 1464 1460 
1494 (1) — 1493 1483 
111527 (1) | 1523 (1) 1520 1526 
| 1578 (5) 1577 (3) 1577 1575 1576 | 1577 
"11599 (1) ? 1595 | 
1629 (4) ? 1632 1627 1625 1624 
j 2928 
2968 (3) | 2968 (2) \ .2978 
3007 (4) | 3007 (2) 3005 3004 3012 
3019 (3) | 3019 (1) 3016 3019 
3032 (1) | 3034 (1) | 3031 
3055 (5) | 3055 (2) 3061 3055 3058 3060 
3091 
13148 (1) 3154 
3245 (3) | 3245 (1) 3254 3245 


Bemerkungen zu Tabelle 5 


BRANDMÜLLER [5]; bei Hinweisen auf Linien werden 
unsere Hg-e-erregten Wellenzahlen verwendet.) 


\. Konnten von uns nicht gefunden werden. Auch von 
icht mehr aufgeführt. 
3. Diese Linie wird von B. nur Hg-k-erregt gefunden. Da 
icht im Spektrum von Schmelzen erscheint, muß es sich 
sine verbotene Linie handeln (näheres bei B.). Diese Linie 
le von uns auch im Hg-e-erregten Spektrum beobachtet 
scheint damit als Raman-Linie gesichert. 
‘. B. ist der Ansicht, daß die Hg-k-erregte Linie mit einer 
Linie identisch ist; die Hg-e-erregte Linie könnte die Linie 
cm-igein. Für diese Deutung spricht, daß bei Anregung 
einem Hg-Hochdruckbrenner das Intensitätsverhältnis 
3: Hg-f» 1:0,1 etwa auch in den Linien 512 cm1:464 em1 
erkehrt (näheres s. B.). Bei unseren Messungen liegt in- 
» des Niederdruckbrenners das Verhältnis dieser Raman- 
en mit 1:0,05 entsprechend höher. Einen exakten quan- 
iven Beweis werden erst genauere Intensitätsmessungen 
ben. 


Zusammenfassung 


Die in den letzten Jahren durchgeführten Verbesse- 
oen an Kristallpulver-Raman-Anordnungen wur- 
durch Einführung eines speziellen Hg-Nieder- 
kbrenners mit hoher Leuchtdichte weitergeführt. 
verschiedenen Methoden, lichtstarke Kristall- 
ver-Raman-Spektren aufzunehmen, wurden quan- 
iv verglichen und diskutiert. Als Testspektrum 


photoelektrisch visuell gemessen 
KOHL- i Bemer- 
RAUSCH MOSER mn en Sreın | Kons- | Kungen 
1943 und (aus und u. Mitarb. | RAUSCH 
11] STIELER | Schmelze) Eon | 18] [11] 
2 | 
395 
2. 
Sr 
4. 
512 50 30 ir 225 30 
240. 1,5 3 — 5. 
726 1,5 1,5 3 3 
762 21 50 30 30 30 
778 1 | 7,5 6) 3 
941 0) 2,5 3 3 6. 
0 1,8 _ 2. 
1022 15 30 30 30 30 
1146 5,5 5 16 14 16 
1168 3,5 2,5 3 | 3 10 
0 | 1,8 0 _ 
1240 6 5 5 0) 10 
1258 0) 10 7% 
1280 1,5 1,5 
1324 0,5 2,5 | 1,8 10 1,5 8. 
0,5 1,8 — 2. 
1380 100 \ 100 100 100 100 
1438 5 | 5 3 (0) 3 
1462 22 30 20 18 20 
| 2,5 0 
0 1,8 — 9. 
1576 23 30 30 20 20 
0 (0) — 10. 
1625 3,5 0 3 0 =) 10. 
3004 2. keine 5 
keine Angaben — 
3027 Messung 5 0 
3055 durch- 40 50 
geführt 2 = 
0 = 
3244 10 


4. Eindeutig im Hg-e- und Hg-k-erregten Spektrum nach- 
gewiesen. Von anderen Autoren bisher noch nicht angegeben. 

5. B. ist der Ansicht, daß aus Intensitätsgründen (s. Be- 
merkung 3.) die Hg-k-erregte Linie die Linie i-512 cem-!, die 
Hg-e-erregte Linie die Linie £-763 cm-tist; auch nach unserem 
Intensitätsvergleich ist dies sehr wahrscheinlich. Es handelt 
sich also höchstwahrscheinlich um keine Raman-Linie. 

6. War bei B. noch fraglich angegeben, scheint nun doch 
gesichert. 

7. Diese Linie wurde nur in der ersten Arbeit von B. [4] im 
Hg-e-erregten Spektrum gefunden, scheint aber nun gesichert. 

8. Diese Linie ist zweifellos f-1383 em, also keine neue 
Raman-Linie. 

9. Fraglich, da im Hg-e-erregten Spektrum an dieser Stelle 
auch #-1578 cm1, im Hg-k-erregten Spektrum die Linie He- 
4313 A liegt. B. schließt aus der diffusen Linienform, daß es 
sich doch um eine Raman-Linie handeln könnte. 

10. Diese beiden Linien konnten im Hg-k-erregten Spektrum 
nicht gefunden werden, da auch im gefilberten Spektrum durch 
die Nachbarschaft des blauen Tripletts an dieser Stelle ein 
zu hoher Untergrund vorhanden ist. 


wurde das Naphthalinspektrum verwendet, dessen 
Wellenzahlen neu vermessen und den Literaturwerten 
gegenübergestellt wurden. Es gelang dabei Linien 
bis 13 em nachzuweisen, so daß auch in Pulverspek- 
tren die Kristallgitterschwingungen erfaßt werden 
konnten. Eine photoelektrische Aufnahme der Spek- 
tren erlaubt, quantitative Intensitätswerte der stärke- 


-ren Linien anzugeben. 
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Vor über 80 Jahren ist die Gibbssche Arbeit „On the 
equilibrium of heterogeneous substances“ erschienen, in der 
unter anderem die Grundlagen der phänomenologischen Be- 
schreibung des Grenzflächengleichgewichtes erstmals streng 
und zugleich praktisch abschließend behandelt werden. Man 
hat sich inzwischen daran gewöhnt, daß bis heute fast nichts 
davon in den allgemeinen physikalischen Unterricht einge- 
drungen ist. Wenn aber ein Buch unter dem Titel „Physik 
und Chemie der Grenzflächen‘“ erscheint, liegt es nahe, zu- 
nächst nachzusehen, wie sich der Verfasser mit GIBBs’ Arbeit 
oder äquivalenten späteren Darstellungen auseinandersetzt. 
Ergebnis: In Band 1 liest man auf S. 12: „„Unter Oberflächen- 
spannung verstehen wir also schlicht und einfach die mit der 
Änderung der freien Oberflächenenergie dem Betrag nach 
gleiche Arbeit, welche zur Vergrößerung der Oberfläche um 
die Flächeneinheit aufzuwenden ist.“ Dazu die Fußnote: 
„Eine von OÖ. KornıG vorgeschlagene Differenzierung der 
freien Oberflächenenergie scheint, ohne daß sie sichtbaren 
Gewinn brächte, durch Bezug auf Unklarheiten der Gibbs- 
schen: Bezugsflächen nur geeignet, die einfachen Phänomene 
gegen klares Verständnis abzuschirmen.‘“ (Bekanntlich ist die 
Arbeit, die zur Vergrößerung der Oberfläche um die Flächen- 
einheit zu leisten ist, nur dann dem Betrag nach gleich der 
Oberflächenspannung, wenn letztere von der Größe der Ober- 
fläche unabhängig ist und die Bildung der Oberfläche rever- 
sibel erfolgt, Relaxationserscheinungen also ausgeschlossen 
sind. — Im übrigen ist die Oberflächenspannung nur unter 
sehr speziellen Bedingungen gleich dem Differentialquotienten 
der freien Oberflächenenergie nach der Oberfläche oder gleich 
der spezifischen freien. Oberflächenenergie. — Zur Bemerkung 
hinsichtlich der Arbeit von O. KoEnıG ist zu sagen, daß dieser 
Autor darin im wesentlichen die bekannten Möglichkeiten der 
präzisen Grenzflächenbehandlung zusammenfaßt; — wie er- 
sichtlich leider mit geringem Erfolg.) 


Da die Gibbsschen Begriffe „Spannungsfläche“ und 
„Lrennfläche“ nicht vorkommen und der alternativen Grenz- 
flächenbeschreibung als Übergangsschicht von endlicher Dicke 
in Band 2, S. 150, Fußnote 2 nur der Satz gewidmet ist: 
„Über eine diese Schwierigkeiten vermeidende Ableitung 


Buchbesprechungen 


angewanı 


(1950). — [13] LAnpoLt-BöRNsSTEIN: Zahlenwerte und: 
tionen, Bd. 1,4. Teil. Berlin-Göttingen-Heidelberg: Sp 
1955. — [14] OrLer, A.: Document 3230 from American ] 
mentation Institute, 1719 N Street N.W., Washington 6, D 
[15] SCHRADER, B., F. NERDEL u. G. Kresze: Z. phys. 
N.F. 12, 132 (1957). — [16] SCHRADER, B., F. NE 
G. Kresze: Z. analyt. Chem. 170, 43 (1959). — [17 
A., H. KriEGsMAnn u. E. STEGER: Z. phys. Chem. A 
(1956). — [17a] Simon, A.: Kurzmitt. JUPAC-Sy 
über Makromoleküle, JC 6, Wiesbaden, 1959. — [18] 8 
M. v., A. MascHkaA, F. WOLLRAB u. W. GUIESEN: 4 
Chem. A 201, 261 (1952). — [19] Tosın, M.C.: J. Opt, 
Amer. 49, 850 (1959). 
Privatdozent Dr. HERIBERT MosER 
Dipl.-Phys. DIETER STIELER 
I. Physikalisches Institut der Universität Müne 


s. E.A. GUGGENHEM ...“, hängt die Diskussion der Ac 
tion an Grenzflächen, Band 2, $13, völlig in der Luft. 
Der Eindruck geringer Gründlichkeit bleibt bei D 
sicht des übrigen Textes erhalten. Die Darstellung ist 
Wesen nach elementar, im Stil kompliziert, gelegentlich & 
oder falsch; etwa: S. 2/3 die Diskussion über die Existen 
„Flüssigkeitseigendampfblasen“. (Diese sind zwar 
physikalisch-chemischen Gleichgewicht, jedoch dy 
ohne Schwierigkeiten realisierbar); auf S. 24 ist die 
gewichtsbedingung durch ein Minimum der freien 
des Gesamtsystems und nicht durch „die Summe der 
Oberflächenenergie und der potentiellen Energie der äu 
Kräfte“ gegeben; auf S. 82 steht: „Dabei dürften 
wie ... am ehesten geeignet sein, flächentheoretische 
lung im „Kleinen“ (Differentialgeometrie) und im 
(Gruppentheorie) zu verbinden. Erst wenn das gel 
wird die alte Frage nach der Gestalt der Oberfläche fl 
Körper ihre der Raumgittertheorie der kristallinen 1 
Körper adäquate abschließende Behandlung finden kön 
S. 168 steht: „wenn weder Assoziation noch irgeni 
Reaktionsmöglichkeit anderer Art in der Mischung 
Lösung besteht, sollte die Oberflächenspannung 0,5 
Mischung bzw. Lösung sich linear mit deren Zusammense 
gemäß Beziehungen von der Art 95 =c,0, 4630, ... änd 
(Bekanntlich gilt diese Beziehung selbst für ideale Gem 
nur näherungsweise.) — An keiner Stelle wird ein Unters 
zwischen Oberflächenspannung und spezifischer freier; 
flächenenergie gemacht. 
Die Stoffauswahl ist ungewöhnlich und sehr selektiv 
wird zwar in der Einleitung (zum 2. Band) darauf vor 
doch gehört der Versuch einer Klassifikation der Mi 
flächen keinesfalls unter den Titel des Buches. (Sie nimm 
30 von 350 Seiten ein, $4 Gerüstlamellen. — Im übrig 
man über den Nutzen der Diskussion in dieser Form 
dener Meinung sein.) Andererseits sind Kapitel, 
„Kondensation, Wachstum, Auflösung‘‘ oder $27 ‚Trans 
erscheinungen‘“‘, so kurz, daß man wenig damit anf: 
kann. Auch da, wo die Darstellung ausführlicher ist, 
nirgendwo der heutige Stand vermittelt. 4 
Keinem, der an Grenzflächenerscheinungen intere 
ist, wird die Wahl zwischen diesem Buch und einem v 
20 Jahren in England erschienenen gleichen Titels 
fallen. F B. Sru 


